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CHARAKTERIZACE NOVĚ VYVINUTÝCH CDTE DETEKTORŦ A POROVNÁNÍ 
JEJICH VLASTNOSTÍ SE SCINTILAČNÍMI A POLOVODIČOVÝMI DETEKTORY 

 
Lucie Fišerová 

Univerzita obrany, Kounicova 65, 662 10 Brno 
lucie.fiserova@unob.cz 

 

Abstrakt 

Diplomová práce pojednává o problematice objektivního porovnání detektorŧ 
ionizujícího záření, konkrétně vybraných scintilačních krystalŧ firmy Crytur, spol. s r. o., 
scintilačních sond společnosti Envinet, a.s., dostupných polovodičových germaniových 
detektorŧ GEM (Ortec), BEGe, LEGe (Canberra), dále detektorŧ na bázi slitiny CdTe 
zapŧjčených Státním ústavem radiační ochrany (Praha), CZT prototypu (FU MFF UK) 
a křemíkového pixelového detektoru Crypix (Crytur, spol. s r. o). Všechny výše zmíněné 
detektory se svými vlastnostmi jeví jako vhodné pro detekci záření gama. U scintilačních 
krystalŧ a detektorŧ na bázi CdTe byla dále ověřena citlivost a odezva na záření alfa a beta. 
Byly vybrány hlavní srovnávací charakteristiky detektorŧ, na jejichţ základě byly detektory 
porovnány. Referenčním detekčním systémem byl zvolen standard pro porovnání detektorŧ 
IZ, tedy třípalcový scintilační detektor NaI:Tl. Podmínkou komparativní studie bylo dodrţení 
vţdy stejné geometrie bodového (plošného) zdroje a celkových podmínek měření. Na základě 
naměřených výsledkŧ byly ověřeny a stanoveny parametry dostupných CdTe/CZT detektorŧ 
a jejich výhody a nevýhody porovnány se standardními detektory ionizujícího záření.  

U vybraných scintilačních krystalŧ byla dále ověřena moţnost detekce neutronŧ 
s vyuţitím konverzní vrstvy LiF. Naměřené výsledky poukázaly na skutečnost, ţe úspěšnost 
pozitivní detekce neutronŧ je závislá na velikosti, tloušťce a typu scintilačního krystalu, 
rovněţ jako na dŧleţitost homogenity a tloušťky nanesené konverzní vrstvy, která musí být co 
nejmenší, aby docházelo k minimální samoabsorpci nabitých částic. 

 
1 Úvod 

Mezi základní typy detektorŧ ionizujícího záření patří detektory ionizační, polovodičové 
a scintilační. Vzhledem k neustálé modernizaci a zvyšujícím se nárokŧm dochází 
v posledních letech k neustálému vývoji a výrobě nových ať uţ scintilačních, tak 
polovodičových krystalŧ, které mohou ve spojení s příslušnou elektronikou a zapojením do 
vhodné detekční trasy vykazovat lepší či vhodnější vlastnosti pro dané pouţití neţ stávající 
materiály.Speciální polovodičové detektory byly vyvíjeny zejména za účelem nalezení 
materiálu, který by měl jednak vyšší hustotu, a tedy umoţňoval účinnější detekci částic 
vyšších energií, ale zejména z dŧvodu odstranění potřeby chlazení detektorŧ při současném 
zachování rozlišení. Tyto polovodičové detektory sice vykazují horší energetické rozlišení 
neţ chlazené germaniové či křemíkové detektory, nicméně v porovnání se scintilačními 
detektory je jejich rozlišení značně lepší. Jejich konstrukce navíc umoţňuje detekci jak 
energie, tak dráhy částic a stále častěji jsou vyuţívány v zobrazovací technice a ve fyzice 
nabitých částic. Jejich hlavní nevýhodou jsou velké rozdíly mezi dobou sběru náboje 
elektronŧ a děr, coţ se často výrazně projevuje vznikem chvostu na levé straně píku (tzv. low 
tailing), nicméně s rozvojem elektroniky a s pouţitím matematických funkcí lze tento jev 
významně potlačit. 

V praxi se vyuţívá scintilačních detektorŧ zejména díky jejich široké variabilitě co do 
tvaru, velikosti a typu scintilačního materiálu. Široké pouţití nachází v diagnostických 
oborech, zejména v nukleární medicíně, kdy se vyuţívají jako detektory radiofarmak nebo 
aktivity biologického materiálu. Polovodičové detektory nachází uplatnění mimo jiné ve 
fyzice vysokých energií, kdy je téměř všechny hlavní světové laboratoře vyuţívají k detekci 
částic vzniklých při jaderných reakcích. V běţné praxi je hlavním kritériem při volbě 
detektoru detekční účinnost a energetické rozlišení. V případech, kdy si lze vystačit 
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s rozlišením kolem 10 %, je výhodnější scintilační spektrometrie, vzhledem k poněkud vyšší 
detekční účinnosti a niţším nákladŧm na pořízení a údrţbu. Nicméně pro přesné 
spektrometrické měření a pro rozlišení blízkých energií je nutná spektrometrie polovodičová. 

2 Cíle diplomové práce 
Předmětem a cílem práce bylo vybrat klíčové parametry pro srovnání vlastností nově 

vyvinutých CdTe/CZT detektorŧ s dostupnými polovodičovými detektory typu HPGe, 
s klasickými scintilačními detektory NaI:Tl a plastovými detektory na styrenové bázi, nově 
vyvíjenými speciálními scintilačními detektory od firmy Crytur, spol. s r. o. a křemíkovým 
pixelovým detektorem CryPix. 

Tuto charakteristiku provést pro alfa, beta i gama záření. Experimentálně vyzkoušet 
odezvu CZT a scintilačních detektorŧ firmy Crytur, spol. s r. o., na neutronové záření 
o rŧzných energiích, zejména pro tepelné neutrony, coţ předpokládá navrhnout vhodný 
zpŧsob moderace a geometrii měření. U scintilačních krystalŧ experimentálně stanovit dobu 
dosvitu. 

 
3 Instrumentace 

Vybrané scintilační krystaly byly dodány firmou Crytur, spol. s r.o (CZ) v rozměrech 
uvedených a tvarech uvedených v Tab. 1. 

Mimo tyto krystaly byly měřeny dále detektory NaI:Tl s fotonásobičem ET-Enterprises 
(Model SBG 3 x 3“/3“, No: 2012-D2376), scintilační sonda NaI:Tl 3" s fotonásobičem 
Hamamatsu, sonda s 2“ NaI:Tl BICRON (Model 802-3, SN: 10974649, Canberra), scintilační 
sonda s 3“ styrenovým scintilátorem (Envinet a. s.), testovací styrenová scintilační sonda 
s krystalem NaI:Tl na vstupním okénku (Envinet, a. s.) a kapalný scintilátor na stilbenové 
bázi o rozměrech 45 x 45 mm. 

Tab. 1 Přehled scintilačních krystalů s rozměry 

Rozměry krystalŧ: 

  [mm] tvar 
objem 
[mm

3
] 

1 YAP:Ce 25,4 34 

 

válec 17228,04 

2 YAP:Ce 10 0,1 

 

destička 7,85 

3 YAG:Ce 30 30 93 kvádr 83700 

4 YAG:Ce 10,9 0,2 

 

destička 18,66 

5 GAGG:Ce 25,4 25,4 

 

válec 12870,36 

6 LuAG:Ce 20 3,25 

 

válec 1021,02 

7 CsI:Tl 13 1,26 

 

destička 167,24 

8 CaF:Eu 14 0,3 

 

destička 46,18 

9 BGO 14 0,33 

 

destička 50,8 

10 BGO 25,4 25,4 

 

destička 12870,36 

11 CRY018 22,5 22,5 3 kvádr 1518,75 

12 CRY018 10 0,5 

 

destička 39,27 

13 CRY019 25 1   destička 490,87 

Všechna měření byla provedena ve světlotěsné komoře s vestavěným 2“ fotonásobičem 
firmy ET Enterprises (GB) typu 9266KB, který byl napojen na patici digiBASE (Ortec, USA) 
a následné vyhodnocení získaných spekter bylo provedeno softwarem GammaVision v. 6.07 
(Ortec, USA). Informace o všech radionuklidech byly získávány výhradně prostřednictvím 
aplikace NuclideNavigator verze 3.4 (Ortec, USA). 
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Pro měření byly voleny rŧzné zdroje ionizujícího záření v závislosti na aktuální 
dostupnosti. Jednalo se o EG-3 zdroje záření gama Cs-137, Co-60, Co-57, Am-241, Ba-133, 
Ce-139, Cd-109, Eu-152, Na-22. Fe-55 bylo vyrobeno elektrodepozicí na nerezový plíšek. 
Zdroje záření beta byly zvoleny C-14 a Sr/Y-90. Pouţité  alfa zářiče byly vyrobeny rovněţ 
elektrodepozicí na nerezový plíšek a jednalo se o Am-241, Cm-244, Pu-238, Pu-239 a pak 
směsné alfa zdroje Am-241, Cm-244, Np-237 a Am-241, Cm-244, Pu-239. Při výpočtech 
byly všechny aktivity zdrojŧ vztaţeny k datu měření. 

K zjištění doby dosvitu byla pouţita kartonová krabice o rozměrech 13 x 13 x 7 cm, 
která byla po stranách a na dně opatřena hliníkovou folií k zajištění lepší reflexe světla. Na 
tuto krabici byl umístěn halogenový reflektor. 

K detekci neutronŧ byly pouţity anorganické scintilační krystaly vyrobené a dodané 
firmou Crytur, spol. s r.o. (CZ) YAP:Ce, YAG:Ce, LuAG:Ce a GAGG:Ce. 

Konverzní vrstva byla tvořena obohaceným LiF (95 at. % Li-6) a pojivem tvořeným 5% 
vodným roztokem polyvinylalkoholu. 

Všechna měření byla uskutečněna ve světlotěsné komoře s vestavěným 
2“ fotonásobičem firmy ET Enterprises (GB) typu 9266KB, který byl napojen na patici 
digiBase (Ortec, USA) a následné vyhodnocení získaných spekter bylo provedeno softwarem 
GammaVision v. 6.07 (Ortec, USA). 

Jako zdroj neutronŧ bylo pouţito Cf-252 o aktivitě A=37 MBq (1 mCi) k 1. 1. 2015 
s vypočteným neutronovým tokem 3,7.10

6
 n/s s 10 cm parafínovou moderací a 1 cm 

olověným stíněním. Pro gama kalibraci spekter byly zvoleny bodové zářiče EG3 Am-241, Cs-
137 a Co-60. Pro alfa kalibraci bylo pouţito Am-241 vyrobené elektrodepozicí na nerezový 
plíšek. 

K porovnání charakteristik detektorŧ byly vybrány dostupné polovodičové detektory 
firem Ortec a Canberra (vše USA), uvedené v Tab. 2. Zpracování signálu bylo provedeno 
prostřednictvím analyzátoru InSpector 2000 a naměřená spektra byla vyhodnocena softwarem 
Genie 2000 (vše Canberra, USA). 

Tab. 2 Modely měřených polovodičových germaniových detektorů 

  LEGe BEGe GEM 

Výrobce Canberra Industries Ortec 

Model detektoru GL0515 BE2020 25P 

Model kryostatu 7935-2F 7935SL-2 PopTop 

Model předzesilovače 2002C 2002CSL A257P 

Sériové číslo b 00510B b 06071 43-TP11897A 

Napětí [V] -3000 +3500 +2000 

Dále byly porovnávány dva CZT detektory Státního úřadu radiační ochrany a jeden 
prototyp detektoru CZT zapŧjčený FU MFF UK. Označení detektorŧ spolu se základními 
provozně-technickými údaji je uvedeno v Tab. 3. 
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Tab. 3 Základní provozně-technické parametry měřených CZT detektorů 

  SÚRO SÚRO FU MFF UK 

detektor FU1301-B CZT/500S BNL2E13 

předzesilovač - PA101C TA20 

MCA MCA-527 - 

rozměry krystalu [mm] 10 x 10 x 10 10 x 10 x 5 6 x 5,5 x 1,7 

pracovní napětí [V] -1500 +1200 -400 

mezimříţkové napětí [V] 100 100 - 

Detektory SÚRO byly napojeny na MCA-527 (GBS Elektronik, DE) prostřednictvím 
běţných propojovacích SHV a BNC kabelŧ, samotný multikanálový analyzátor byl napojen 
do počítače přes USB rozhraní. Spektra byla měřena a zpracovávána softwary GamWin 
(Envinet, a. s., CZ) a GammaVision (Ortec, USA).  

Detektor BNL2E13 byl napojen na NIM zesilovač 2022, vysoké napětí bylo přivedeno 
přes NIM HVPS 3106D (vše Canberra, USA).  

K měření a kalibraci byly vyuţity EG3 gama zdroje Am-241, Cd-109, Ce-139, Ba-133, 
Co-57, Cs-137, Co-60, Na-22, Eu-152, beta EM3 zdroje Sr-90, C-14 a alfa zdroje Am-241 
a směsné alfa zdroje Am-241, Cm-244, Np-237 o aktivitách přepočtených ke dni měření. 

Detektor CryPix byl ovládán přes USB rozhraní a spektra zpracována a vyhodnocována 
v programu FITPix F09-W0097. Pro měření byly pouţity výše uvedené zdroje IZ. 

Metodika měření je podrobně popsána v [1]. 

4 Výsledky a diskuze 
U všech scintilačních krystalŧ a sond byly vypočteny vybrané spektrální charakteristiky 

uvedené v kapitole 3 v [1]. Podstatným omezením byla rozdílná geometrie a velikost krystalŧ, 
která znemoţňovala jakékoliv obecnější srovnání. Rovněţ se změnou parametrŧ patice 
digiBASE dochází k rozdílu v naměřených hodnotách. Vzhledem k charakteru všech 
detektorŧ a jejich zapojení nebylo moţné provádět měření při stejném nastavení a bylo nutné 
vţdy parametry přizpŧsobit tak, aby spektrum pokrývalo energetický rozsah přibliţně 0 – 
2000 keV. 

Z výše zmíněných dŧvodŧ tedy nelze jednoznačně stanovit, který z měřených krystalŧ 
vykazuje nejlepší vlastnosti. Obecně lze říci, ţe scintilační krystaly malých objemŧ a vyšších 
hustot jsou vhodnější pro detekci nabitých částic, k čemuţ jsou také primárně určeny. 

Na základě měření časového prŧběhu vysvícení bylo zjištěno, ţe téměř u všech krystalŧ 
dochází k vysvícení okamţitě, pouze u krystalŧ LuAG:Ce a CsI:Tl došlo k ustálení četnosti 
impulzŧ aţ za více neţ 500 s. Prŧběhy vysvícení u krystalŧ CRY019 a GAGG:Ce se poněkud 
liší od výše uvedených, kdy ani po několika hodinách měření nebylo dosaţeno stavu úplného 
vysvícení. 

V případě orientační detekce neutronŧ byly zjištěny pozitivní výsledky u krystalu 
YAP:Ce tloušťky 100 µm, kdy bylo moţné v grafu pozitivně identifikovat impulzy, které 
byly s vysokou pravděpodobností zpŧsobeny tritony vznikající reakcí 

6
Li(n;α)

3
H. Dále bylo 

zjištěno, ţe tloušťka krystalu a jeho poloměr má na detekci zásadní vliv. 
U polovodičových germaniových detektorŧ byly srovnány experimentálně naměřené 

hodnoty s parametry udávané výrobci v certifikátech, které ve většině případŧ odpovídaly. 
Nuance ve výsledcích jsou pravděpodobně zpŧsobeny nastavením spektrometrické trasy 
a skutečností, ţe s narŧstajícím stářím detektorŧ se jejich vlastnosti zhoršují. 

Parametry CZT detektorŧ byly rovněţ srovnávány s deklarovanými, které jsou 
v porovnání s germaniovými detektory poněkud horší. Nicméně vzhledem ke skutečnosti, ţe 
tyto detektory není třeba chladit, jsou tyto hodnoty velmi dobré. 
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Pixelový detektor CryPix je představitel samostatné skupiny detektorŧ zaloţených na 
platformě TimePix, čemuţ odpovídá poněkud jiný detekční princip, který umoţňuje kromě 
spektrometrie také určení polohy a dráhy dopadající částice. Byly analyzovány rozdíly ve 
spektrech alfa, beta a gama částic. Vhodným softwarovým vybavením lze tato spektra převést 
do standardního energetického tvaru tak, jak odpovídá zpracování signálu pomocí analýzy 
výšky píku. 

Všechny experimentálně naměřené hodnoty jsou zobrazeny v přílohách 3 – 6 v [1].   
 

5 Závěr 
Přístroje pro detekci a spektrometrii ionizujícího záření podléhají neustálému vývoji 

a zdokonalování. V rámci práce byla provedena srovnávací měření několika typŧ detektorŧ 
s cílem ověřit moţnosti jejich pouţití v praxi. Hlavními parametry, které byly u detektorŧ 
sledovány, byly energetická rozlišovací schopnost, účinnost měření ve stanovených 
energetických rozsazích a porovnání mrtvé doby. 

V současnosti se obrací pozornost na detektory, které slučují pozitiva všech dosud 
pouţívaných detektorŧ, tedy schopnost měřit s vysokou rozlišovací schopností bez nutnosti 
chlazení při zachování detekční účinnosti. Největší výhodou germaniových detektorŧ, 
v porovnání s ostatními detektory záření gama, je jejich energetická rozlišovací schopnost, 
která pro energii 662 keV dosahuje hodnot 0,2 %, zatímco scintilační detektory vykazují 
rozlišení pohybující se kolem 7 %. U detektorŧ CZT byla spočtena hodnota relativního 
rozlišení 2 %. U krystalu YAP:Ce byla spočtena účinnost kolem 8 %. 

Výrazně horší vlastnosti co do rozlišení ve srovnání s germaniovými detektory jsou však 
kompenzovány schopností práce při pokojové teplotě bez chlazení kapalným dusíkem a také 
malými rozměry umoţňujícími snadnou manipulaci a niţšími energetickými náklady. 
Hlavním faktorem ovlivňujícím rozlišení u scintilačních krystalŧ je rovnoměrnost světelného 
výtěţku při změně energie. 

Zásadní rozdíl mezi polovodičovými materiály a většinou scintilátorŧ je mobilita náboje 
v polovodičích. Větší energetické rozlišení polovodičových detektorŧ je zpŧsobeno lepší 
fluktuací náboje vytvořeného po interakci se zářením, kdy na tvorbu jednoho páru elektron-
díra u germaniového detektoru je zapotřebí minimálně desetkrát niţší energie v porovnání se 
scintilačními a ionizačními detektory, čímţ dochází k produkci více párŧ, a tedy k redukci 
statistické fluktuace v energetickém rozlišení. Dalším významným faktorem je efektivní sběr 
náboje vytvořeného v polovodiči v celém jeho citlivém objemu. 

Hlavním problémem, který ve spojení s CdTe/CZT detektory vyvstává, je pomalejší sběr 
děr. Z těchto dŧvodŧ byla navrţena řada detektorŧ, u kterých se sbírají a vyhodnocují pouze 
elektrony, popřípadě se chladí na teplotu přibliţně -30 °C. 

Z výše zmíněného dŧvodu se zpravidla u těchto detektorŧ neuvádějí rozlišení u základny 
píku (FWTM, FWFM), neboť zde dochází k jednostranné asymetrii. Tvar takto 
asymetrického spektra je charakteristický právě pro CdTe/CZT detektory. 

Kromě pohyblivosti nosičŧ náboje jsou CdTe/CZT detektory ovlivněny jejich vnitřní 
strukturou, tedy příměsemi v materiálu a defekty. Vliv má také metoda přípravy kontaktŧ 
kov-polovodič na povrchu detektoru. Účinnost sběru náboje dopadajícího záření silně závisí 
na vnitřním elektrickém poli detektoru, jeţ je ovlivněno kovovými kontakty na jeho povrchu.  

Tab. 4 uvádí výčet spočtených srovnávacích charakteristik u nejčastěji pouţívaných 
detektorŧ IZ. Výsledky jsou vztaţeny na záření gama, konkrétně Cs-137 o energii 662 keV 
a Co-60 o energii 1332 keV. 
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Tab. 4 Srovnání vybraných detektorů IZ 

  GEM CZT NaI:Tl YAP:Ce 

Typ detektoru 

polovodičový 
koaxiální 

HPGe 

kvazi-
hemisférický 

CdZnTe 

scintilační 
NaI:Tl 

scintilační 
YAP:Ce 

Výrobce Ortec 
Baltic Scientific 

Instruments 
Envinet Crytur 

Model GEM 25-P CZT/500S SBG 3x3"/3" prototyp 

Objem krystalu 
[cm

3
] 

130,5 0,5 347,3 17,2 

Prŧměr krystalu 
[mm] 

58,8 10,0 76,2 25,4 

Výška krystalu 
[mm] 

49,4 5,0 76,2 34,0 

Vzdálenost krystat-
endcap [mm] 

3 7 0 0 

Chlazení ANO NE NE NE 

Relativní účinnost 
1332keV [%] 

31 2 100 3 

Rozlišení 662 keV 
[keV] 

1,38 13,22 61,74 54,87 

Relativní rozlišení 
662 keV [%] 

0,21 2,00 9,33 8,29 

Mrtvá doba 662 
keV [µs] 

28,3 38,7 3,5 4,5 

Píková účinnost 
1332 keV 

3,76E-04 2,35E-05 1,21E-03 3,60E-05 

Abs. účinnost 662 
keV [%] 

0,33 0,003 0,47 0,06 

P/C  662 keV 123:1 7:1 6:1 1:1 

Napájení [V] +2000 +1200 +600 +700 

Shaping Time [µs] 6,4 1 0,75 1 

Počet kanálŧ 8192 4096 1024 1024 

Energetický rozsah 
[keV] 

20 - 2200 25 - 1500 30 - 2500 30 - 2700 

Zdroj VN, 
zesilovač, MCA 

InSpector 2000 MCA - 527 digiBASE digiBASE 

Měřicí SW 
Genie 2000 

GAMWIN 
GammaVision GammaVision 

Vyhodnocení GammaVision 

Pozn.: Údaje uvedené v Tab. 4 se mohou lišit s údaji uvedenými v certifikátu výrobce. Všechny výsledky 
uvedené v tabulce byly naměřeny při geometrii bodového zdroje ve vzdálenosti 25 cm. 

Literatura 
[1] FIŠEROVÁ, Lucie. Charakterizace nově vyvinutých CdTe detektorů a porovnání 

jejich vlastností se scintilačními a polovodičovými detektory. Brno, 2015. Ev. č. 
1392/2015. Diplomová práce. Univerzita obrany. Vedoucí práce Kpt. Ing. Jiří 
JANDA, Ph.D.
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Abstrakt 

Na obsáhlou rešerši týkající se cementových materiálŧ a jejich vyuţití v úloţištích 

radioaktivních odpadŧ, včetně popisu švédského a českého projektu hlubinného úloţiště, 

navázala experimentální část bakalářské práce, v níţ byla provedena charakterizace 

vybraného cementového materiálu pomocí základních instrumentálních metod 

(pyknometrické stanovení hustoty, stanovení měrných povrchŧ, XRD, IR-ATR, pH, vodivost 

a AAS výluhu z cementového materiálu). Porovnáním výsledkŧ pro vytvrdnutý cementový 

kámen bez další interakce s vodným prostředím a cementového kamene po interakci 

s destilovanou nebo podzemní vodou byly zjištěny změny ve sloţení a hustotě cementu a také 

ve vlastnostech vody. Experimentální část byla doplněna modelovou studií transportu 

vybraných radionuklidŧ přes betonovou bariéru v úloţišti. 

1. Úvod 
Ochrana úloţišť radioaktivních odpadŧ (RAO) je zaloţena na multibariérovém 

principu. Mezi ochranné inţenýrské bariéry patří i několik bariér z cementových materiálŧ. 

Vedle jejich konstrukčního vyuţití nachází cementové materiály uplatnění zejména 

v přípovrchových úloţištích, kde se pouţívají při úpravě RAO s niţší aktivitou do formy 

vhodné pro uloţení (cementace) a jako těsnící vrstva kontejnerŧ nízkoaktivních RAO. 

V plánovaných hlubinných úloţištích bude cement slouţit také jako výchozí materiál pro 

betonovou zátku uzavírající tunely s uloţeným vysokoaktivním RAO. Nároky na inţenýrské 

bariéry jsou obecně vyšší u HÚ neţ u přípovrchových úloţišť, proto je dále zmíněn koncept 

trvalého ukládání s ohledem na cementové materiály.  

2. Teoretická část 
2.1 Cement 

Cement je práškový pojivový materiál, který s vodou tuhne a tvrdne na cementový 

kámen. Práškový cement po smíchání s kamenivem a vodou tvoří po vytvrdnutí beton.  

Výchozí sloţkou cementŧ je portlandský slínek, sloţený z rŧzných minerálŧ tvořených 

hlavně oxidy vápníku, křemíku a hliníku. Jednotlivé typy cementu se liší procentuálním 

obsahem portlandského slínku a sloţkami, které tvoří zbylou část směsi, jako jsou 

vysokopecní struska, popílek, pucolán, apod.[1]  

Cementy je moţné rozdělit do skupin podle několika norem, např. evropské EN – 197 

nebo americké ASTM C150, obě normy pouţívají římské číslice I – V, ale jednotlivé typy 

cementu si neodpovídají, protoţe kaţdá norma rozděluje cementy podle jiného kritéria. 

Zatímco americká norma dělí cementy podle procentuálního zastoupení čtyř hlavních 

slínkových minerálŧ, evropská dělí cementy podle sloţení a zastoupení příměsí [2]. Cement 

pouţívaný v experimentální části je cement typu CEM II dle evropské normy.  

2.2 CEM II 
CEM II: Portlandský sloţkový cement je portlandský cement s rŧznými příměsmi jako 

např. struska (do 35 % obsahu), popílek, pucolán, vápenec nebo směs těchto látek.  
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Podle těchto příměsí se cementy typu II dělí do dalších podskupin. Kaţdá z  příměsí dává 

cementu charakteristické vlastnosti a určuje tak jeho pouţití. 

Studovaný cement byl poskytnut z ÚJV Řeţ, a.s. Materiál pochází od společnosti 

Českomoravský cement, a.s. (Heidelbergcement group) ze závodu Mokrá a je to typ cementu 

CEM II/B-M (S-LL) 32,5 R. Toto označení udává, ţe se jedná o cement typu II: portlandský 

sloţkový cement – směsný M s obsahem 65 – 79 % kalcitového slínku a 21 – 35 % směsi 

sloţek, procentuální zastoupení udává písmeno B. Sloţkami ve směsi jsou vysokopecní 

struska S a vápenec s obsahem organického uhlíku do 0,2 % LL. Jedná se o cement 

s pevnostní třídou 32,5 s vysokou počáteční pevností, coţ značí písmeno R.[3] 

Mezi charakteristické vlastnosti tohoto typu cementu patří středně rychlý nárŧst 

pevnosti se středně vysokou konečnou pevností; středně rychlý vývin hydratačního tepla a 

středně vysoké celkové hydratační teplo. Pouţití tohoto typu cementu je pro betony středních  

a niţších pevnostních tříd a betony se středním nárŧstem pevnosti.[4] 

2.3 Koncepty hlubinného ukládání 
Rŧzné státy přistupují k projektu hlubinného úloţiště rŧzným zpŧsobem, který je 

ovlivněn zejména horninovým prostředím, ve kterém budou svoje úloţiště budovat. Koncept, 

kterým se inspiruje Česká republika, vytváří švédská společnost SKB (Svensk 

Kärnbränslehantering AB – Swedish Nuclear Fuel and Waste Management Company), která 

se zabývá veškerým jaderným odpadem ve Švédsku s dŧrazem na nakládání bezpečné pro lidi 

i ţivotní prostředí.  

Cementové materiály se ve švédském hlubinném úloţišti uplatní především ve formě 

zátky z betonu s nízkým pH (low-pH cement), která bude zbudována po zasypání tunelŧ 

úloţiště, aby zabránila prŧtoku vody.[5] 

V České republice se ukládáním RAO zabývá Správa úloţišť radioaktivních odpadŧ 

(SÚRAO). Do hlubinného úloţiště, které má být zprovozněno v roce 2065, patří RAO, který 

není moţné uloţit v přípovrchových úloţištích, např. odpad z vyřazování jaderných 

elektráren. Tento odpad bude uloţen v sudech, které budou po čtyřech umístěny 

v betonkontejnerech. Dalším zpŧsobem pouţití cementových materiálŧ v HÚ je ocelovo-

betonová zátka tunelŧ nebo stavební a bezpečnostní prvky. Vyuţití cementových materiálŧ 

pro ukládání v přípovrchových úloţištích je značné zejména u kapalných odpadŧ, které jsou 

solidifikovány metodou cementace. [6] 

2.4 Metody charakterizace cementových materiálů 
Pro charakterizaci cementových materiálŧ se pouţívá celá řada běţných analytických 

pevnolátkových metod. Mezi stanovované parametry patří porozita měřená např. rtuťovým 

porozimetrem a sloţení měřené pomocí XRD (rentgenová difrakční analýza), infračervené 

spektroskopie nebo pomocí změny teploty a následných jevŧ metodou TGA 

(termogravimetrická analýza). Zdrojem informací o chování a vlastnostech cementových 

materiálŧ jsou jejich výluhy, u kterých se měří pH nebo koncentrace rŧzných iontŧ, např. 

metodou iontové chromatografie. Mezi další vyuţívané metody patří hmotností spektrometrie 

nebo NMR spektroskopie. [7] 

Významným nástrojem pro zkoumání dlouhodobého chování cementových materiálŧ 

v úloţištích je geochemické modelování. 

2.5 Interakce a chování cementových materiálů v hlubinném úložišti 
Sloţky multibariérového systému a cementové inţenýrské bariéry se vzájemně 

ovlivňují. Následující odstavce popisují pravděpodobné děje a interakce v dlouhodobém 

vývoji HÚ. 
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2.5.1 Low-pH cement 

Při plánování pouţití cementových materiálŧ v úloţišti vysoceaktivního odpadu je 

potřeba vzít v úvahu jejich interakci s podzemní vodou, která povede ke vzniku pórové vody 

s velmi vysokým pH (aţ 13,5). Voda s takto vysokým pH by mohla poškozovat okolní 

bentonitovou tlumící vrstvu. Tento rozpor vedl k vývoji cementŧ s nízkým pH (low-pH) 

pomocí přidávání rŧzných vhodných přísad, např. hlinitanu vápenatého nebo fosfátu.[8] 

2.5.2 Odolnost vŧči podzemní vodě 

Při kontaktu cementového kamene s podzemní vodou dochází k rŧzným procesŧm, 

jako je vyplavování rŧzných iontŧ a komponent cementového kamene nebo jeho rozpouštění, 

které ovlivňují okolní prostředí. Mezi významné procesy patří zejména odvápnění. Podzemní 

voda také ovlivňuje samotný cementový materiál a jeho strukturu např. změnou porozity.[9] 

2.5.3 Migrace radionuklidŧ 

Při plánování bariérového systému úloţiště není moţné vyloučit prŧnik podzemní 

vody do kontejnerŧ a kanystrŧ s RAO, coţ mŧţe vést k rozpuštění radionuklidŧ ve vodě a 

jejich transportu přes inţenýrské bariéry difúzí do okolního prostředí. Na plánovaných 

bariérách se však mohou radionuklidy zadrţet retardačními mechanismy jako je sorpce, 

sráţení, spolusráţení, atd. Pro řešení této problematiky je praktické vyuţít modelování.[10] 

3. Experimentální část 
3.1. Příprava a popis experimentu 

Cílem experimentální části bakalářské práce bylo charakterizovat vlastnosti 

cementového materiálu a jejich změny po interakci s destilovanou a podzemní vodou. 

Z práškového cementu typu CEM II byly připraveny tři válečky cementového kamene 

(R – referenční, J – Josef, N – nádoba za laboratorních podmínek). 150 g práškového cementu 

CEM II bylo smícháno se 100 g destilované vody s ledem v poměru 50:50. Směs byla nalita 

do plastových kádinek a ponechána tři měsíce tvrdnout v uzavřené nádobě s vrstvou vody na 

dně slouţící k zajištění vlhkosti. Při smíchání cementu s vodou dochází k jeho tuhnutí a 

tvrdnutí, které je provázeno zmenšením objemu. 

Dva z připravených válečkŧ byly umístěny do vodného prostředí. Váleček J byl po 

vytvrdnutí umístěn v perforované hliníkové trubce do zatopeného vrtu v podzemní štole Josef. 

Štola Josef se nachází v blízkosti Slapské přehrady a byla vyraţena v rámci výzkumu 

zlatonosných loţisek. Horninové prostředí je podobné tomu, které bude hostitelskou horninou 

hlubinného úloţiště. 

Váleček N byl po vytvrdnutí umístěn v laboratoři do plastové nádoby s destilovanou 

vodou tak, aby byl celý ponořený. Válečky byly v interakci s vodným prostředím po dobu tří 

měsícŧ. 

Vzorky cementového kamene před a po interakci s vodným prostředím byly pro 

následné analýzy připraveny roztlučením válečkŧ na menší kusy a případným rozmělněním na 

prášek. Při zakládání a ukončování experimentu ve vodném prostředí byly odebrány vzorky 

dané vody (cementový výluh). 

3.2 Použité metody 
Pro modelovou studii toku radionuklidŧ přes inţenýrskou betonovou bariéru byl 

pouţit program GoldSim a jeho modul Contaminant Transport Module. GoldSim je simulační 

program pro studium dynamických systémŧ v rŧzných oborech a odvětvích lidské činnosti. 

Contaminant Transport Module je modul umoţňující dynamické modelování transportu 

rŧzných látek v uměle vytvořeném nebo přírodním prostředí.  
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Laboratorní charakterizace cementového kamene ve formě prášku byla provedena 

pomocí pyknometrického stanovení hustoty, stanovení měrného povrchu a také infračervenou 

spektroskopií metodou ATR (zeslabená totální reflektance) ve střední a vzdálené oblasti  

(IR-ATR). Další pouţitou metodou byla rentgenová difrakční analýza (XRD) provedená na 

kouscích cementového válečku o velikosti přibliţně 1 cm
2
 s rovnou plochou.  

Pro analýzu kapalných vzorkŧ (pouţité destilované vody, podzemní vody a obou 

výluhŧ po 3-měsíční interakci s válečky) bylo pouţito měření pH a vodivosti, pro analýzu 

kationtŧ byla pouţita metoda atomové absorpční spektrometrie (AAS).  

3.3 Výsledky 
Po interakci s vodou došlo u válečkŧ ke změně barvy, a to zejména u válečku J, který 

měl na povrchu rezavé zabarvení. Po roztlučení byly patrné nehomogenní vrstvy cementové 

směsi, které při tvrdnutí vytvořili texturu válečku, která je ukázána na Obr. 1. 

 
Obr. 1: Textura střepu válečku R (podobná textura pozorována i u válečku J a N) 

3.3.1 Změny hmotnosti vlivem tvrdnutí 

Váţením válečkŧ po vytvrdnutí a po interakci s podzemní nebo destilovanou vodou 

bylo zjištěno, ţe při tvrdnutí došlo ke sníţení hmotnosti celku oproti hmotnosti pouţité směsi 

o přibliţně 20 g. Naopak po interakci vytvrdnutých válečkŧ cementového kamene s vodou 

došlo k mírnému nárŧstu hmotnosti přibliţně o 1 g. 

3.3.2 Pyknometrické stanovení hustoty 

Stanovené hustoty válečkŧ R, J a N jsou uvedeny v Tab. 1. Porovnání hustoty 

jednotlivých vzorkŧ ukázalo nárŧst hustoty cementového válečku J umístěného 3 měsíce ve 

vrtu v prostředí podzemní vody oproti referenčnímu válečku R, který nebyl po vytvrdnutí 

v kontaktu s vodou. Tomu odpovídá i nárŧst hmotnosti. U válečku N umístěného 

v destilované vodě v laboratoři došlo naopak ke sníţení hustoty cementu, coţ odporuje 

zaznamenanému mírnému nárŧstu hmotnosti. Tento rozpor mohl být zpŧsoben 

nehomogenitou pouţitých vzorkŧ, vlivem vysokého obsahu vlhkosti ve vzorku nebo vzdušné 

vlhkosti, protoţe nebylo moţné zajistit, aby se váleček po ukončení experimentu nacházel 

v dokonale těsném prostředí (mezi vyjmutím válečku a měřením uběhl přibliţně měsíc). 

Tab. 1: Stanovené hodnoty hustoty a měrného povrchu válečků 

Vzorek ρ [kg/m
3
] sρ [kg/m

3
] Sm [m

2
/g] sSm [m

2
/g] 

R 1998 29 48,46 0,30 

J 2418 153 56,23 0,26 

N 1782 85 58,76 0,27 

* sρ  a sSm jsou směrodatné odchylky prŧměru z více naměřených hodnot 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

23 

3.3.3 Stanovení měrných povrchŧ 

Stanovené měrné povrchy vzorkŧ R, J a N jsou uvedeny v Tab. 1. Měrný povrch 

vzorkŧ J a N se po interakci s vodou zvětšil oproti měrnému povrchu vzorku R. Tento fakt 

mŧţe být dŧleţitý pro interakci bariér v úloţištích RAO (po kontaktu s vodou) s radionuklidy. 

3.3.4 IR-ATR 

IR-ATR analýza potvrdila ve vzorcích cementu vibrace odpovídající těmto 

sloučeninám: H2O, CaCO3, Ca(OH)2 a SiO2. 

3.3.5 XRD 

Z výsledkŧ XRD analýzy vyplývá, ţe vytvrdnuté válečky obsahují převáţně CaCO3 a 

Ca(OH)2. Změny zastoupení těchto sloţek ukazují, ţe při interakci s vodou dochází k nárŧstu 

mnoţství kalcitu karbonací hydroxidu vápenatého na uhličitan vápenatý. Rozpouštění 

Ca(OH)2 při styku s vodou je běţným typem koroze betonu. 

3.3.6 Studium výluhŧ 

Přítomnost cementového válečku ovlivnila pH obou studovaných vod z přibliţně 

neutrálního na alkalické a zvýšila vodivost. K výraznějšímu ovlivnění došlo v uzavřeném 

systému v nádobě, protoţe ve vrtu voda protéká a dochází k jejímu ředění.  

Podle výsledkŧ AAS došlo ve válečku J umístěném v podzemní vodě k vyluhování 

Na
+
 a K

+
 a naopak k poklesu koncentrace Ca

2+
 a Mg

2+
. V nádobě s destilovanou vodou bylo 

pozorováno vyluhování všech prvkŧ kromě hořčíku, nejvíce se vyluhovalo K
+
 a Ca

2+
. 

Výsledky válečku J mohly být ovlivněny proměnným sloţením podzemní vody během tří 

měsícŧ, kdy byl váleček ve vrtu umístěn. 

3.3.7 Modelování 

Modelování difúzního transportu vybraných radionuklidŧ do horninového prostředí 

přes inţenýrskou bariéru bylo provedeno pro systém obsahující jeden soubor - kontejner 

s ozářeným jaderným palivem obklopený bariérou na bázi cementu či bentonitu uloţený 

v hlubinném úloţišti. Plášť tohoto kontejneru je po 10 000 letech uloţení poškozen a volný 

objem kontejneru je zaplaven vodou. Vstupní (volný) objem kontejneru je 200 l. Výstupním 

objemem (10
6
 l) mŧţe být například jezero podzemní vody nebo blok porézní horniny 

oddělený od dalších geologických vrstev vrstvou z nepropustného materiálu, coţ odpovídá 

snaze vybrat pro HÚ co nejlépe izolovaný masiv zejména od okolních podzemních vod. 

Pro modelování byl pouţit modul určený k modelování difúzních experimentŧ 

v laboratoři, úkolem modelování bylo zhodnotit, zda mŧţe být tento modul pouţitelným 

nástrojem i pro predikci difúzního transportu vybraných radionuklidŧ pro plánované 

podmínky hlubinného úloţiště. 

Při modelové studii byl na 
129

I studován vliv tloušťky inţenýrské bariéry (0,1 – 0,5 m) 

a vliv IRF (Instant release fraction: Díky difúzi se část těkavého 
129

I dostane na povrch 

matrice paliva - tablety UO2 a tedy do volného prostoru mezi tabletami a stěnami palivových 

proutkŧ; po zaplavení vodou se tedy hned začne bez další retardace transportovat skrz 

inţenýrskou bariéru). Maximální hodnota modelované IRF byla 20 %. 
129

I je ve vodě velmi 

dobře rozpustný, patří mezi nesorbující se látky a nedochází u něho tedy k interakci 

s bariérou. Výsledky dopadly podle očekávání, tedy širší bariéra zpŧsobí pomalejší prŧchod 

radionuklidu. Také IRF zpŧsobuje zpomalování prŧchodu radionuklidu a to tím více, čím 

méně radionuklidu je v IRF obsaţeno.
 
 

Pro zkoumání vlivu distribučního koeficientu (modelováno 10 a 20 l/kg) byl zvolen 

radionuklid 
226

Ra (vznik radia po začátku výpočtu v dŧsledku radioaktivních přeměn 
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z mateřských nuklidŧ nebyl uvaţován). 
226

Ra má ve vodě omezenou rozpustnost a jeho 

sorpční vlastnosti mohou být charakterizovány distribučním koeficientem Kd. Z výsledkŧ bylo 

zjištěno, ţe vyšší distribuční koeficient zpŧsobuje rychlejší vstup radionuklidu do bariéry a 

zároveň pomalejší výstup z bariéry. 

Rozdíly v chování obou studovaných radionuklidŧ se projevily rovněţ v časech 

modelovaných situací – u 
129

I se jednalo řádově o stovky, u 
226

Ra o tisíce let. Při zkoumání 

výsledkŧ modelování je nutné zohlednit také poločasy radionuklidŧ. 
129

I má poločas 

převyšující všechny pozorovací doby a jeho rozpad tedy neovlivní model  

(T1/2 = 1,7·10
7
 r). Oproti tomu 

226
Ra má poločas menší, neţ je doba pozorování, a proto se 

jeho rozpad podílí na tvorbě závislostí (T1/2 = 1,6·10
3
 r). 

4. Závěr 
Během interakce cementového kamene s destilovanou vodou v laboratoři a podzemní 

vodou ve štole Josef došlo ke změně hustoty a měrného povrchu. Analýzy pevné fáze ukázaly 

přítomnost především kalcitu CaCO3 a portlanditu Ca(OH)2, jejichţ zastoupení se mění 

pŧsobením vody ve prospěch kalcitu. Interakce cementového materiálu s vodou vedla ke 

zvýšení pH do alkalické oblasti a ke zvýšení vodivosti.  

Při celkovém zhodnocení vhodnosti modulu pro globální pohled na transport 

radionuklidŧ přes inţenýrskou bariéru je třeba mít na paměti všechna přijatá zjednodušení. 

Modul je tedy vhodný pouze k hrubému odhadu chování radionuklidŧ v bariérách úloţišť. 
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Abstrakt 
Mechanické zkušebnictví staví na historických základech a na řadě normalizovaných 

testovacích metod (např. tahová zkouška, zkouška vrubové houţevnatosti, atd.). V poslední 
čtvrtině 20. století se však začalo zjišťovat, ţe existují praktické problémy, jako je například 
ověřování degradace kritických komponent v provozu, které není moţné řešit s pomocí 
klasických metod. Začal proto vývoj nových zkušebních praktik, vyuţívajících miniaturní 
zkušební tělesa. Ta by bylo moţné odebírat i v případech, kdy daný objem materiálu 
nedostačuje pro přípravu standardních vzorkŧ. Vývoj nových zkušebních metodik ovšem 
naráţí na řadu překáţek. Předně je třeba řešit zvýšené nároky na přesnost a uváţit problém 
blíţení rozměrŧ vzorkŧ charakteristickým rozměrŧm mikrostruktury. Vedle toho se značně 
liší konkrétní realizace na rŧzných pracovištích, coţ klade překáţku praxí vyţadované 
normalizaci. Vše je pak umocněno obtíţemi při hledání vazeb mezi standardními a nově 
určovanými inţenýrskými veličinami. Předkládané pojednání představuje motivaci nejen pro 
vypracování autorovy diplomové práce, ale i pro další směrování výzkumu nových metod 
zkoušení materiálŧ. 

 
1 Úvod do oboru zkoušení materiálŧ a hodnocení integrity provozovaných zařízení 

Určování nebo ověřování mechanických vlastností kovových materiálŧ destruktivními 
metodami je naprostým základem materiálového vývoje jiţ od doby prvního zpracovávání 
kovŧ člověkem. V moderní době je na základě řady normalizovaných zkoušek zaloţeno nejen 
konstruování rŧzných technických zařízení, nýbrţ také řada kontrolních mechanismŧ 
prokazování kvality a zpŧsobilosti. Mezi běţné mechanické zkoušky mŧţeme řadit zkoušku 
tahovou, zkoušky vrubové nebo lomové houţevnatosti, zkoušení creepu, únavy, tvrdosti atd. 
Uvedené zkušební metody mají jeden společný rys. Objem materiálu potřebného pro výrobu 
jednoho běţného zkušebního tělesa se pohybuje v jednotkách aţ desítkách cm

3
. S ohledem na 

poţadavek solidní statistiky nebo provádění porovnávacích studií v případě ovlivnění rŧznými 
fyzikálními faktory (teplota, chemická degradace, radiace, atd.) se potřebný objem zdrojového 
materiálu posléze dále podstatně navyšuje. 

Druhou nepostradatelnou skupinou zkoušek jsou zkoušky nedestruktivní (tzv. NDT). 
Typickými zástupci jsou kapilární metoda, magnetické metody, vířivé proudy, ultrazvuk nebo 
RTG. Všechny uvedené metody a řada dalších mají mnoho společných rysŧ. Předně se jedná 
o metody normalizované a v praxi dobře zavedené. Dále pak lze obecně popsat oblast jejich 
vyuţití, kdy většinou slouţí ke kontrole jiţ hotových produktŧ nebo zařízení, a to jak 
v případě výstupní kontroly, tak v případě kontroly prŧběţné (inspekční). Společný mají také 
hlavní rys a benefit, kdy nedochází k ţádnému fyzickému ovlivnění zkoušené součástky. Díky 
tomu se tedy nejedná přímo o zkoušení materiálu, jelikoţ ten není nikterak namáhán, nýbrţ o 
kontrolu přítomnosti imperfekcí, jako jsou trhliny, praskliny, vady svárŧ, bubliny, dutiny nebo 
vady povrchu. S ohledem na konkrétní metodu je často kontrolován pouze povrch nebo tenká 
podpovrchová vrstva. 

Zhruba v 70. létech 20. století se začalo zjišťovat, ţe existuje řada problémŧ, pro které 
neexistují vhodné zkušební metody ani v jedné z výše uvedených dvou skupin. Lze to 
vysvětlit i jinak, totiţ ţe by bylo potřeba disponovat novými metodami na pomezí obou 
skupin. Tyto by měly zkoušet destruktivně mechanické vlastnosti materiálu, ale zároveň by 
měl být minimalizován objem materiálu potřebného pro přípravu vzorkŧ. Objem vzorkŧ se 
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nejčastěji pohybuje v desítkách mm
3
. Poţadavek na minimalizaci objemu pak mŧţe mít 

v principu tři rŧzné dŧvody. Buďto výrobní metoda nového materiálu neposkytuje 
v dostatečném objemu polotovary pro přípravu standardizovaných vzorkŧ, nebo je ţádané 
zkoumat vlastnosti  provozované komponenty, z níţ nelze odebrat dostatečně velký objem 
„svědečného“ materiálu, a nebo v třetím případě je poţadavek zkoumat ovlivnění materiálu, 
typicky radiační poškození, ve kterém je extrémně výhodné pracovat s minimem 
aktivovaného materiálu nejen z dŧvodu ochrany pracovníkŧ [1]. V tomto okamţiku je vhodné 
zmínit, ţe stejně jako na historickém začátku vývoje zkušebních metod s miniaturními 
vzorky, tak i dnes, je hlavním motivem studium degradace kovových materiálŧ 
v energetických zařízeních, a to především v jaderných elektrárnách [2]. Tato zařízení 
vyţadují dŧslednou prŧběţnou kontrolu nejen v prŧběhu plánovaného ţivota, ale kriticky 
dŧleţitá začne být v okamţiku, kdy se má rozhodovat o prodluţování ţivotnosti. Toto téma 
bylo klíčové jak v 70. létech 20. století, tak dnes, a nejinak tomu bude v budoucnu. 

 
2 Historie a vývoj zkoušek mechanických vlastností 

Uţ od dob, kdy lidstvo začalo zpracovávat kovové materiály pro svŧj uţitek, panuje 
nutnost zkoušení jejich vlastností. Mezi poţadovanými vlastnostmi vţdy dominovaly 
vlastnosti mechanické. A ačkoli moderní věk přinesl nároky na další vlastnosti (např. 
elektrické, magnetické, tepelné, chemické či radiační), kovové materiály stále v první řadě 
představují konstrukční materiál. Přes závratný rozvoj a rozšíření plastŧ, kompozitŧ 
a keramik  lze očekávat, ţe popisovaná situace bude ještě dlouho, ne-li navţdy, přetrvávat.  

Po celou historii s sebou zpracování a vyuţívání kovových slitin vedlo ruku v ruce 
vývoj experimentálních metod pro zkoušení materiálŧ a konstrukcí. Ve druhé polovině 19. 
a v první polovině 20. století však (nejen) do oboru zkušebnictví promluvily racionální 
potřeby normalizace. Výrobci v překotném tempu vývoje a v prostředí sílící konkurence nutně 
potřebovali porovnávat a prokazovat mechanické vlastnosti svých výrobkŧ. Vedle toho se 
začaly konkretizovat poţadavky konstruktérŧ, zákazníkŧ, a později i dohlíţejících orgánŧ. 
Výsledkem bylo postupné zavedení a normalizování postupŧ pro měření materiálových 
vlastností tahových, indentačních, creepových a únavových charakteristik, stejně jako pro 
měření vrubové a lomové houţevnatosti. Mezi dalšími metodikami však nelze zapomenout 
ani na řadu speciálních zkoušek technologického charakteru, vyuţívaných hojně v rámci 
výrobních procesŧ. Takovýto rozsáhlý a dŧkladně vybudovaný aparát zkušebnictví umoţnil 
další rozvoj materiálového inţenýrství, stejně jako dopomohl k rapidnímu pokroku 
konstruktérství, prŧmyslu, energetiky a dopravy. 

Výše popsaná všeobecně výhodná situace však nezadrţitelně vedla k problému, který se 
sice začal markantně projevovat aţ v pozdější době (poslední čtvrtina 20. st.), avšak byl nebo 
stále je závaţný. Zkušebnictví postupně začalo „zaostávat“ za neutuchajícím vývojem 
a rostoucími nároky na testování ve všech dalších oborech, navázaných na kovy. Nelze tvrdit, 
ţe vývoj experimentálních metod pro určování a ověřování mechanických vlastností materiálŧ 
ustal. Pravdou však je, ţe z mnoha rozumných dŧvodŧ si prŧmyslová a legislativní praxe 
vynutily jakési zamrazení zkušebnictví ve stabilním a konzervativním stavu.  

Předestřený problém se začal pozvolna prohlubovat z řady rŧzných dŧvodŧ. Předně 
neustále vznikaly a vznikají nové materiály zároveň se zaváděním zcela nových výrobních 
procesŧ. To často vede k situaci, kdy produkované polotovary materiálu mají omezené 
rozměry (např. prŧměr nebo tloušťku) [3]. Dále pak neustále probíhal a probíhá odklon od 
objemových a litých konstrukcí k lehčím a levnějším tenkostěnným a skořepinovým. Nelze 
opomenout ani všudypřítomné a neustále se zvyšující nároky na bezpečnost, které se 
významně dotýkají zejména energetiky a dopravy. Kolem všeho uvedeného pak obrazně 
utahuje smyčku enormní nátlak na úspory, konkurenceschopnost a s ní související rychlost jak 
vývoje nových materiálŧ a zařízení, tak testování jejich vlastností. 

Často dochází k situacím, kdy kvŧli nedostatku materiálu nebo nesnadnému zpŧsobu 
odběru vzorkŧ není moţné zjistit poţadované materiálové charakteristiky klasickými 
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experimentálními metodami. Výhodným, často jediným moţným východiskem z takových 
situací je zavedení nových testovacích metod, vyuţívajících miniaturní zkušební tělesa. Je 
však třeba zajistit přenositelnost výsledkŧ ze zkoušek s miniaturními tělesy do běţné 
inţenýrské praxe. 

Při testování polotovarŧ konstrukčních dílŧ v rámci výrobního procesu je většinou 
dostupné dostatečné mnoţství materiálu pro výrobu zkušebních těles konvenčních rozměrŧ. 
V některých případech ale mŧţe vyuţití miniaturních zkušebních těles představovat 
výhodnější, nebo někdy také jediné moţné řešení problému. V případě poţadavku na zjištění 
okamţitých hodnot mechanických vlastností materiálŧ při ověřování stupně degradace 
rŧzných provozovaných konstrukčních dílcŧ a moţností jejich dalšího provozu je však situace 
sloţitější. Hovoříme například o tlakové nádobě reaktoru nebo o potrubním systému 
primárního okruhu. V takovýchto situacích pak mŧţe odběr limitovaného objemu materiálu, 
nedostatečného pro výrobu konvenčních zkušeních těles, představovat jediné východisko. 
Objemy materiálu potřebné pro přípravu miniaturních vzorkŧ lze ze zkoumaných komponent 
odebírat často takzvaně kvazi-nedestruktivně, tj. buď zcela bez nutnosti následné opravy 
(např. pouhým zabroušením bez zavaření) nebo bez zásadního vlivu na další provoz [4]. 

Nasazení zkoušek s miniaturními tělesy při řešení výše uvedených problémŧ ovšem 
nelze provést bez uváţení specifik plynoucích z malého objemu těles. Je nutné mít vţdy na 
paměti, ţe skutečné kovové materiály jsou polykrystalické a běţná velikost zrn se pohybuje 
v desítkách aţ stovkách mikrometrŧ, coţ jsou rozměry, řádově se blíţící rozměrŧm 
miniaturních vzorkŧ. Mnoho kovových dílcŧ je navíc vyrobeno z výrazně anizotropních nebo 
nehomogenních materiálŧ. V případě konvenčních zkušebních vzorkŧ je citlivost na 
anizotropii materiálu dobře známý jev, a u malých vzorkŧ lze očekávat totéţ nebo dokonce 
zesílení jeho vlivu. Jinak tomu mŧţe být v případě nehomogenity, jejíţ vliv se často skryje ve 
velkém objemu konvenčního vzorku, kdeţto v miniaturním vzorku mohou nehomogenity 
v některých případech zabírat většinu kritického objemu [5]. Nelze opomíjet ani fakt, ţe 
v případě extrémně chemicky nebo tepelně namáháních komponent často dochází k mnohem 
výraznějšímu ovlivnění povrchových vrstev v porovnání s celým objemem materiálu (např. 
oduhličení, koroze). Ve všech uvedených případech musí být pečlivě zváţeno, jak relevantní 
a reprezentativní informaci o vlastnostech materiálu podají zkoušky většinou povrchově 
odebraných miniaturních těles. 

Z malého objemu zkušebních těles pro nové druhy mechanických zkoušek ovšem 
neplynou jen úskalí, popsaná v předešlém odstavci. Existují dva faktory, které částečně 
kompenzují nevýhody plynoucí z miniaturního objemu zkoušeného materiálu v porovnání 
s konvenčními tělesy. Zaprvé lze z jednoho kvazi-nedestruktivně odebraného polotovaru 
vyrobit zpravidla několik miniaturních těles, a to klidně s rŧznou orientací. Zadruhé lze často 
provést odběry z více rŧzných míst komponenty, coţ má pozitivní vliv na reprezentativnost 
výsledkŧ zkoušek. 

„Miniaturizace“ zkoušek lze v principu dosáhnout buď modifikací stávajících metod 
(ideálně jejich celkovým „zmenšením“), nebo zavedením zcela inovativně pojatých 
testovacích procedur [6]. Oběma směry se v několika posledních desetiletích vydalo velké 
mnoţství výzkumníkŧ. Přes několik desetiletí intenzivního vývoje ale stále ţádná z metod 
nebyla v praxi ani všeobecně přijata, ani závazně normalizována. Tato situace není předně 
zpŧsobena samotnou miniaturizací, přestoţe ta má jistým nepřímým zpŧsobem také 
nepříznivý vliv. Ze zkušeností lze tvrdit, ţe moderní technika pro přípravu vzorkŧ spolu 
s přesnými miniaturizovanými měřícími zařízeními umoţnily redukovat rozměry zkušebních 
těles o několik řádŧ, a přitom dosahovat dostatečné opakovatelnosti a přesnosti. 

Problém nastává kvŧli nejednotným postupŧm a aparaturám, pouţívaným jednotlivými 
pracovišti. V případě postupŧ se jedná jak o zpŧsob přípravy těles, tak o provádění zkoušek, 
a hlavně o vyhodnocování získaných výsledkŧ. V případě zkušebních aparatur hraje zásadní 
roli design přípravkŧ pro upínání vzorkŧ, přesnost jejich výroby, i jejich případné opotřebení. 
Zároveň hraje roli i typ a druh zatěţovacího a měřícího zařízení. Všechny uvedené faktory 
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a jejich kombinace vedou k markantním rozdílŧm mezi výsledky na první pohled identických 
experimentŧ na rŧzných pracovištích. Představená situace prakticky zamezuje moţnosti 
přenášet výsledky, coţ ve své podstatě nekomplikuje jen verifikaci metodik, nebo třeba 
tvorbu společné databáze výsledkŧ, ale staví to také nepřímo překáţku jakékoli normalizaci. 
Nejen, ţe se v takové situaci obtíţně hledá shoda na přesně definované specifikaci, ale navíc 
je obtíţné prokázat skutečnou funkčnost případné určené specifikace, zajišťující 
přenositelnost výsledkŧ, resp. praktickou pouţitelnost metody a spolehlivost. Uvedená fakta 
negativně ovlivňují dŧvěryhodnost zkušebních metod s miniaturními tělesy jak na vědecké i 
prŧmyslové scéně, tak před normalizačními a kontrolními orgány. 

Pojednejme nyní o dalším závaţném problému zkoušek s miniaturními tělesy. Je jím jiţ 
dříve zmiňované lpění na tradičních materiálových charakteristikách. Konstruktérská praxe 
i dozorující orgány chtějí a musejí pracovat s konvenčními charakteristikami, jako jsou mez 
kluzu a mez pevnosti v tahu nebo přechodová teplota houţevnatý-křehký lom. Takové 
veličiny však zkoušky s miniaturními tělesy povětšinou neumí přímo poskytnout. V jednom 
případě vstupuje do hry faktor velikosti, zahrnující vliv mikrostruktury materiálu na 
makroskopické vlastnosti a změny napjatosti zpŧsobené změnou dimenzování zkušebních 
těles. Druhým častým případem, proč zkoušky s miniaturními tělesy neumí poskytnout 
konvenční inţenýrské charakteristiky, je ten, ţe v případě nových typŧ zkoušek jednoduše 
dochází k namáhání materiálu zpŧsobem, který je neporovnatelný jak s jakoukoli konvenční 
zkouškou, tak s provozními podmínkami [7].  

Oba diskutované případy většinou vedou k hledání empirických korelačních vztahŧ pro 
odhadování konvenčních materiálových charakteristik. Logika kalibrace korelačních vztahŧ je 
vţdy stejná: nejprve se provede velké mnoţství dvojic běţných a inovativních zkoušek. Daty 
se proloţí kalibrační závislost, která by měla být co nejpřesnější a nejuniverzálnější. Nakonec 
mají tyto korelační vztahy slouţit k odhadování poţadované konvenční charakteristiky jen na 
základě provedení oné nové zkušební metody. Vedle toho poslední dobou roste význam 
filosofie přepočítávání „nových výsledkŧ“ na „všeobecně známé charakteristiky“ pomocí 
inverzní analýzy metodou konečných prvkŧ. 

Ať uţ první nebo druhý zpŧsob odhadování konvenčních inţenýrských charakteristik 
mívají závaţné trhliny. Jak bylo zjištěno v rámci rešeršních prací [8] a [9], empirické korelace 
bývají často tvořeny metodou nejmenší námahy bez uváţení fyzikálních reálií (více o 
problému v práci [10]). Lze také vysledovat netolerovatelnou nedŧslednost a nekritičnost při 
přejímání některých historických úvah a výsledkŧ. Tento problém posléze vede nejen 
k dalšímu prohlubování problémŧ a šíření mnohdy nevhodných nebo nepraktických 
myšlenek. Na úplném konci dochází k dalšímu prohloubení nedŧvěryhodnosti celé 
problematiky testování miniaturních těles. Varianta zahrnující inverzní analýzu metodou 
konečných prvkŧ naráţí na obtíţnost modelování miniaturních objemŧ skutečného materiálu, 
na dodrţování reálné geometrie zkušebních přípravkŧ i těles, dále pak na nepřesná vstupní 
data, a bohuţel i na rŧznorodé přístupy k modelování (ať uţ v metodice nebo co do 
pečlivosti). 

Doposavad popisovaná nepříznivá situace mŧţe mít několik východisek. První nejsnazší 
spočívá v přistoupení ke zkouškám miniaturních těles jakoţto k samostatným materiálovým 
zkouškám. V takovém reţimu, jak bylo uţ mnohokrát prokázáno v literatuře, dokáţou 
zkoušky s miniaturními tělesy fungovat jako nenahraditelné a plně funkční porovnávací 
zkoušky. Paradoxem je, ţe k jejich výhodnosti při takovém pouţití často dopomáhají faktory, 
které při jiném úhlu pohledu nebo nevhodně plánovaném vyuţití představují hlavní 
komplikace (např. jiné druhy napjatosti a deformace). Je velká škoda, ţe právě tento přístup je 
upozaďován většinovým a nekončícím hledáním metodik odhadŧ. Přitom některé druhy 
zkoušek, převáţně ty, které za sebou mají nejdelší vývoj a nejvíce skutečných aplikací, mají 
potenciál prakticky ihned začít řešit jinak neřešitelné praktické úlohy. Připravenost některých 
metodik k reálným aplikacím by měla být dŧsledně brána v potaz, ovšem je nutné tomu 
přizpŧsobit koncipování výzkumŧ i připravovaných norem. 
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Druhá varianta zahrnuje direktivní nebo dobrovolné přijetí norem. Rozbor souvisejících 
komplikací a specifik se vymyká tématu předkládaného článku. 

Jako poslední připadá v úvahu pokračování v detailním výzkumu jednotlivých metodik, 
tedy přímé navázání na všechny dosavadní publikované výzkumy. Stávající letitý vývoj, 
povětšinou vedený po celé roky v jedněch jediných imaginárních kolejích bez dosaţení 
dostatečně hodnotných výsledkŧ, dokazuje, ţe to nebývá ten nejlepší přístup. Tradiční 
a nekritický přístup, zaloţený na nevhodných základech, mŧţe jen obtíţně vést k úspěchŧm, 
nebo mŧţe naopak dokonce prohloubit rozporuplnost a nedŧvěryhodnost. 

 
3 Zkoušky s miniaturními tělesy - Small Punch Test 

Diplomová práce [10] se soustředila na zřejmě nejrozšířenější metodu zkoušení 
miniaturních vzorkŧ, na tzv. Small Punch Test (SPT). V nejběţnější konfiguraci se vyuţívají 
plochá cylindrická zkušební tělesa s prŧměrem 8 mm a tloušťkou 500 μm. Tělesa se upínají 
do speciálního přípravku, v němţ jsou obvodové partie vzorku znehybněny, kdeţto střední 
část tělesa je deformována „protlačováním“ do otvoru v základně, podpírající vzorek. Celá 
soustava je cylindricky symetrická. Protlačování je realizováno razníkem s (polo)kulovou 
hlavou o poloměru nejčastěji 1,25 mm, který je ve studované časově nezávislé variantě 
zkoušky tlačen příčníkem univerzálního zkušebního stroje konstantní rychlostí. Existuje ještě 
časově závislá modifikace zkoušky prováděná při zvýšených teplotách (nazývaná creepové 
SPT), kdy je razník zatíţen po celou dobu testu konstantní hmotou.  

Vývoj metody SPT probíhá více neţ 30 let, během nichţ bylo vydáno značné mnoţství 
publikací, pojednávající o nepřeberném mnoţství realizací zkoušky SPT jak na úrovni 
výzkumu, tak i při aplikaci na řešení řady praktických úloh. Z vlastních rešeršních aktivit 
i nových návrhŧ vyplývá, ţe moţnosti reprezentace a vyhodnocování experimentálních dat ze 
zkoušky SPT ještě zdaleka nejsou vyčerpány, a ţe je moţno k nim přistoupit diametrálně 
odlišným zpŧsobem, neţ jaký byl doposavad aplikován. Práci [10] si kladla za cíl představit 
co nejširší škálu moţných inovativních metod a zhodnocení jejich pouţitelnosti, přesnosti, 
a výhod či nevýhod oproti tradičním přístupŧm. Nové metody byly aplikovány na výsledky 
140 zkoušek SPT 25 rŧzných ocelových a duralových materiálŧ, které byly všechny 
provedeny na KMAT FJFI ČVUT v Praze na zařízení vlastní pokročilé konstrukce. Přesto 
však nebylo moţné, a ani to nebylo hlavním cílem, aby byl jednoznačně stanoven nejlepší 
nebo dokonce ideální postup. Za tím účelem by bylo nutné dále dopracovat detaily pro 
experimentální realizaci v laboratořích KMAT FJFI a testovat další materiály. Významným 
přínosem by byla aplikace navrhované metodiky a vyhodnocení získaných poznatkŧ v dalších 
laboratořích.  

 
4 Závěr 

Prŧmyslová i laboratorní praxe v dnešní době potřebují nové mechanické materiálové 
zkoušky, zaloţené na testování miniaturních vzorkŧ. Rešerše historických úspěchŧ 
i neúspěchŧ spolu s nově navrţenými metodami hodnocení zkoušek ukázala, ţe i v případě 
nejrozšířenější zkušební metodiky Small Punch Test stále existuje prostor pro zcela nové 
metody hodnocení výsledkŧ, které mají potenciál překonat dlouhotrvající obtíţe tradičních 
postupŧ. Kaţdopádně je třeba dále věnovat velkou pozornost a úsilí vývoji i případné 
normalizaci nových zkušebních metod, ale je třeba přitom neustále kalkulovat s mnoha 
faktory a problémy. Nejen ţe je nutné vyrovnat se s problémy plynoucími z miniaturizace 
vzorkŧ i aparatur, ale často je i třeba odloţit konvenční inţenýrské uvaţování, které značně 
komplikuje hodnocení a přenášení výsledkŧ. Při většině nových druhŧ zkoušek totiţ dochází 
k namáhání materiálu zcela odlišným zpŧsobem ve srovnání se standardními zkušebními 
metodami (bývá přítomna víceosá napjatost i deformace).  
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5 Poznámka autora 
Tělo předkládaného článku bylo částečně převzato a upraveno podle úvodní kapitoly 

autorovy diplomové práce [10]. 
 

6 Poděkování 
S příspěvkem související práce byly řešeny v rámci projektu TAČR TA02020811 

„Vývoj metodiky hodnocení degradace vlastností ozářených materiálŧ obtíţně vyměnitelných 
komponent jaderných elektráren pomocí penetračních zkoušek“. Předkládaná práce byla 
podpořena grantem SGS13/222/OHK4/3T/14. 
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Abstrakt 

Příspěvek pojednává o praktické části bakalářské práce, v níţ byla řešena moţnost 

pouţití uhlíkových nanovláken jako aditiva do chladiva jaderného tlakovodního reaktoru 

kvŧli celkovému vylepšení tepelných vlastností chladiva. Dosud málo zkoumaná 

problematika změny neutronové bilance vlivem interakcí s nanočásticemi v nanotekutině byla 

ověřována na modelové směsi s parafínem pro dvě rŧzné koncentrace nanočástic a výsledky 

byly porovnány s referenčním vzorkem z čistého parafínu. 

1 Úvod 

V dnešní době jsou nanotechnologie jiţ plně zavedeným pojmem téměř ve všech 

odvětvích prŧmyslu a vyskytují se v mnoha produktech dostupných běţnému člověku. 

V oblasti jaderné energetiky a jaderného výzkumu však dochází k značnému zpoţdění 

přijímání nových postupŧ oproti jiným odvětvím prŧmyslu, a to hlavně kvŧli otázkám jaderné 

bezpečnosti, ačkoli např. v oblasti úpravy chladicího média nanočásticemi leţí obrovský 

potenciál. Bylo prokázáno, ţe přidání nanočástic rŧzného chemického sloţení do kapalin má 

pozitivní vliv na koeficient přestupu tepla a tepelné vodivosti, proto byl proveden experiment, 

jehoţ cílem bylo ověřit vliv přítomnosti nanočástic na neutronovou bilanci. 

2 Materiály 

Na základě faktu, ţe v České republice jsou v prŧmyslovém provozu pouze reaktory 

chlazené vodou, je vzhledem k moţnostem uplatnění vhodné prokazovat změnu moderačních 

vlastností na nanotekutině zaloţené na bázi vody. Kapalná fáze vzorku však nebyla 

pro prováděný experiment příliš vhodná, a proto byly nanočástice přimíchány do roztaveného 

parafínu a nadále se pracovalo s pevným skupenstvím. Aby mohla být vyhodnocena změna 

moderačních vlastností nanokapaliny (po ztuhnutí nanokompozitu), muselo být provedeno 

měření také s čistým parafínem. 

Pouţitý parafín je prodáván pod komerčním názvem Rubitherm RT 58 společností 

Rubitherm Technologies GmbH jako tzv. Phase Change Material, coţ znamená, ţe je určený 

pro jímání tepla změnou skupenství z pevného na kapalné. Je dodáván v granulích velikosti 

čočky bílé barvy bez zápachu, přičemţ po roztátí má prŧhlednou čirou barvu. Chemickým 

sloţením se jedná o amorfní látku tvořenou směsí nasycených uhlovodíkŧ s obecným 

vzorcem CnH2n+2, kde počet atomŧ uhlíku je vyšší neţ 15 [1]. 

Pouţití parafínu místo vody má své opodstatnění v podobnosti obou látek. Hustota 

parafinu v pevném stavu je podobná vodě (880 kg·m
-3

 oproti 998 kg·m
-3

) a i moderační 

vlastnosti jsou srovnatelné. Vzhledem k tomu, ţe chemické sloţení obsahuje pouze nasycené 
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uhlovodíky, v jejichţ struktuře se pravidelně za sebou opakují stavební bloky CH2 a kaţdý 

konec řetězce je zakončen navíc jedním atomem vodíku, lze zjednodušeně uvaţovat, ţe celá 

parafinová směs je sloţena pouze z těchto molekul. Se vzrŧstající délkou řetězce se navíc 

poměr počtu vodíkových atomŧ a uhlíkových atomŧ v molekule blíţí k poměru 2:1. 

Z uvedených dŧvodŧ lze makroskopický účinný prŧřez pro pruţný rozptyl tepelných neutronŧ 

]m[ 1 s  a makroskopický účinný prŧřez pro absorpci tepelných neutronŧ ]m[ 1a  

vypočítat stejným zpŧsobem jako pro jednoduchou chemickou sloučeninu. Pro relevantní 

porovnání moderačních vlastností je nutné určit koeficient zpomalení K [-], který zohledňuje 

jak zpomalovací schopnost látky, tak míru absorpce neutronŧ. Stejný výpočet byl proveden i 

pro uhlík jakoţto materiál, ze kterého jsou vyrobena nanovlákna [2]: 
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Z vypočtených parametrŧ vyplývá, ţe parafín a voda jsou velmi účinnými moderátory 

s podobnými charakteristikami. Pravděpodobnost rozptylu je ve vodě sice niţší, ale naopak 

v ní dochází k menší absorpci neutronŧ, takţe výsledný efekt je podobný. Výpočtem bylo 

potvrzeno, ţe náhrada vody parafínem v experimentu není výraznou překáţkou kvŧli 

podobným vlastnostem obou látek. 

Uhlíková nanovlákna pouţitá v experimentu mají podobu černošedého prášku. Prášek 

není díky velikosti jednotlivých částic příliš sypký, spíše dochází k agregaci a slepování 

do větších hrudek, coţ velmi ztěţuje dávkování při výrobě matrice. Dle výrobce Sigma-

Aldrich [3] je prŧměr trubky 100 nm a délka v rozmezí 20 -200 μm. Bod tání je v rozmezí 

3652 °C aţ 3697 °C a hustota je 190 g/l. Měrný povrch je 24 m
2
/g. 

3 Geometrie 

Při vyuţití všech dostupných nanovláken a uváţení potřeby určité hraniční 

koncentrace pro signifikantní projev lepších tepelných vlastností, přičemţ tato koncentrace je 

přibliţně 0,1 % obj., bylo moţné vyrobit cca 4 litry nanokompozitu s koncentrací 0,15 % obj. 

a 4 litry s koncentrací 0,30 % obj. 

Dále bylo nutné do úvah o výsledném uspořádání zahrnout dostupný neutronový zdroj 

a neutronové detektory. Měření bylo provedeno v neutronové laboratoři KJR FJFI ČVUT, tím 

pádem byl pouţit tamní AmBe neutronový zdroj, heliový detektor 0.5NH, borový detektor 

SNM 13 a při návrhu se uvaţovalo i pouţití palcových aktivačních folií. Kvŧli porovnání 

moderačních účinkŧ mezi jednotlivými koncentracemi bylo třeba také určit podíl tepelných 

neutronŧ a tedy provést jednu sadu měření s kadmiovým pokrytím všech detektorŧ 

kadmiovým plechem o tloušťce přibliţně 1 mm. 

Ze všech uvedených předpokladŧ se jako jediné pouţitelné ukázalo radiální 

uspořádání, kdy zdroj neutronŧ je umístěn ve středu matrice vyrobené z nanokompozitu 

a detektory, resp. měřicí pozice pro detektory, jsou umístěny okolo zdroje, přičemţ se 

jednotlivé pozice nesmí překrývat. Vhodnou nádobou pro vytvoření matrice se ukázal 
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plastový potravinářský kbelík o objemu 11,20 l vyrobený z polypropylenu. Výpočtem 

na základě vnitřních rozměrŧ nádoby bylo zjištěno, ţe nanokompozit vyplní kbelík do výšky 

přibliţně 10 cm, coţ se vzhledem k rozměrŧm detektorŧ a zdroje ukázalo jako dostatečné. 

Matrice byla vyrobena ve dvou krocích. Nejprve se však vytvořil referenční vzorek 

čistého parafínu, na kterém byl odladěn pracovní postup a poté byly připraveny směsi 

obsahující uhlíková nanovlákna. Výpočtem bylo určeno potřebné mnoţství s rezervou 

zabezpečující poţadované koncentrace na 12 g a 24 g. Přesné určení skutečných výsledných 

koncentrací muselo být provedeno výpočtem z nepřímo změřeného objemu po úplném 

vychlazení na pokojovou teplotu a tyto hodnoty jsou 0,155 % obj. a 0,312 % obj. 

Pro zjednodušení je na jednotlivé vzorky odkazováno přes hmotnost přítomných nanočástic. 

Posledním krokem výroby matric bylo vyvrtání otvorŧ pro detektory a neutronový zdroj 

a vyřezání dráţek pro aktivační folie podle jiţ navrţeného schématu (Obr. 1). Jednotlivé 

pozice jsou očíslovány od 1 po 9 se vzrŧstající vzdáleností od neutronového zdroje a jsou 

od sebe vzdáleny 1 cm. 

4 Prŧběh měření 

Měření všech vzorkŧ bylo prováděno kontinuálně během jednoho dne. Kaţdý vzorek 

byl nejprve proměřen detektorem 0.5NH bez kadmiového pokrytí a poté s kadmiovým 

pokrytím, od nejniţší koncentrace po nejvyšší. Následovalo měření detektorem SNM 13, 

nejprve bez kadmiového pokrytí, poté s kadmiovým pokrytím, od nejvyšší po nejniţší 

koncentraci. Uvedeným postupem byla minimalizována nutnost manipulace s neutronovým 

zdrojem, jednotlivými vzorky a stíněním, kterým byly vzorky během měření obestaveny. 

Kaţdý měřící bod byl kaţdým detektorem měřen jednou, po dobu nezbytně nutnou 

k získání validního souboru dat, čemuţ odpovídala doba od 30 s do 50 s. Při měření detektory 

SNM 13 s kadmiovým pokrytím byly měřené impulsy natolik nízké, ţe bylo přistoupeno 

pouze k měření pozic 1, 5 a 9 kvŧli zachycení trendu. 

5 Přístoje 

Neutronový zdroj typu AmBe má válcový tvar prŧměru 17,4  mm a výšky 19,2 mm. 

Emisní četnost platná ke dni 6. 8. 2006 byla 1,9·10
5

 neutronŧ za sekundu. Zdroj je vyroben 

z kompaktně slisované hmoty izotopŧ beryllia Be9

4  a americia Am241

95
 a emitované neutrony 

leţí ve spektru rychlých neutronŧ, jak znázorňuje Obr. 2. 

Aktivní heliový detektor Canberra DeXtray 0.5NH1 má válcový tvar prŧměru 9,3 mm. 

Aktivní výška detektoru je 10 mm. Aktivní borový detektor SNM 13 má válcový tvar 

prŧměru 7 mm. Citlivost detektorŧ je závislá na účinných prŧřezech jednotlivých ionizačních 

reakcí. U heliového detektoru se jedná o reakci (n,p) a u borového detektoru jde o reakci 

(n,α). Vyšší citlivost je u obou detektorŧ dosaţena pro neutrony niţších energií, detektory 

tedy budou o něco lépe detekovat tepelné neutrony. Ze vzájemného porovnání detektorŧ 

vyplývá, ţe heliové detektory jsou celkově citlivější neţ borové a také jsou vhodnější 

pro měření rychlých neutronŧ, neboť nedochází k poklesu účinného prŧřezu pro energie 

v řádu jednotek MeV. Citlivost obou detektorŧ na γ záření je velmi malá, ale přesto 

nezanedbatelná. Pro analýzu výstupního signálu detektoru je nutné pouţít amplitudový pulsní 

analyzátor a neţádoucí signál odfiltrovat pomocí amplitudové diskriminace. Připojení 
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k amplitudovému analyzátoru signálu je realizováno koaxiálním kabelem u obou typŧ 

detektorŧ. Tříkanálový amplitudový analyzátor TEMA EMK 310 byl rovněţ opatřen zdrojem 

vysokého napětí a zesilovačem signálu z detektorŧ [4]. 

 
 

Obr. 1: Nákres pŧdorysu  
vyrobené matrice 

Obr. 2: Energetické spektrum  

neutronového zdroje 

6 Zpracování naměřených dat 

Veškerá naměřená data byla nejprve manuálně vyčištěna od hrubých chyb měření 

a byly vybrány časové oblasti, kdy skutečně probíhalo měření. Z dat kaţdého měření kaţdé 

pozice byl vypočten aritmetický prŧměr naměřených impulsŧ ]s[ 1n  jako reprezentativní 

hodnota podle vzorce (1): 

][
1 1

1





 sx
n

n
n

i

i
 

(

(1) 

kde n [-] je celkový počet záznamŧ v souboru a ]s[ 1

ix  jsou hodnoty záznamŧ v souboru. 

Nejistota statistického zpracování dat ]s[ 1

Au  z naměřeného souboru je nejistota typu A a je 

kvantifikována jako směrodatná odchylka výběrových prŧměrŧ podle vztahu (2): 

 
  ][

1

1 1

1

2 



 


 snx
nn

u
n

i

iA
 

(

(2) 

Pro interpretaci závěrŧ byly pouţity pouze hodnoty vypočtené z dat získaných 

na třetím kanálu analyzátoru z dŧvodu lepšího odfiltrování od odezvy z γ záření. Vypočtené 

hodnoty pro jednotlivé měřící pozice a detektory včetně nejistot jsou zapsány v Tab. 1 

a Tab. 2. Z vypočtených hodnot odezvy a kadmiového poměru na jednotlivých detektorech 

byly sestrojeny grafy, které přehledně srovnávají výsledky jednotlivých koncentrací. Prŧběh 

odezvy z detektoru 0.5NH1 pro všechny měřené vzorky je znázorněn na Obr. 3, prŧběh 

odezvy z detektoru SNM13 pro všechny měřené koncentrace je znázorněn na Obr. 4. 
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Tab. 1: Vypočtené četnosti impulsŧ pro detektor 0.5NH1 

 

detektor 

(+pokrytí) 
pozice 

prŧměr 

]s[ 1n  

nejistota 

]s[ 1

Au  

prŧměr 

]s[ 1n  

nejistota 

]s[ 1

Au  

prŧměr 

]s[ 1n  

nejistota 

]s[ 1

Au  

KONCENTRACE 0 g 12 g 24 g 

0.5NH1 

1 210,56 2,50 185,90 1,73 179,59 1,68 

2 217,68 2,50 186,14 1,71 183,62 1,55 

3 182,17 1,63 156,64 1,64 158,41 1,57 

4 155,07 1,60 143,63 1,49 133,33 1,37 

5 119,06 1,20 117,06 1,28 113,48 1,11 

6 97,81 1,01 95,42 0,99 91,39 1,42 

7 75,82 1,24 74,27 0,94 75,93 1,15 

8 53,78 1,49 53,89 1,06 66,77 1,03 

9 39,13 0,90 38,83 0,68 39,64 0,78 

0.5NH1 + Cd 

1 9,36 0,38 15,66 0,54 6,95 0,29 

2 8,81 0,42 6,79 0,33 7,10 0,33 

3 7,39 0,30 5,60 0,27 5,27 0,30 

4 4,77 0,28 4,91 0,24 4,38 0,24 

5 4,12 0,30 3,75 0,21 3,50 0,25 

6 2,97 0,22 3,14 0,19 2,22 0,16 

7 2,29 0,19 2,14 0,17 1,96 0,17 

8 1,52 0,12 1,49 0,15 1,61 0,14 

9 1,20 0,10 0,75 0,08 1,27 0,16 
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Tab. 2: Vypočtené četnosti impulsŧ pro detektor SNM 13 

 

Pro kaţdý typ detektoru a pro všechny pozice proměřené s kadmiovým pokrytím byl 

vypočten kadmiový poměr ][CdR  zachycující poměr mezi neutrony s energiemi v celém 

spektru a neutrony s energiemi v celém spektru kromě tepelného podle vztahu (3): 

][
Cd

Cd
n

n
R  (

(3) 

kde ]s[ 1n  je odezva detektoru bez kadmiového pokrytí a ]s[ 1

Cdn  je odezva detektoru 

s kadmiovým pokrytím. Ze vztahu (3) vyplývá, ţe čím je kadmiový poměr vyšší, tím větší 

podíl tepelných neutronŧ svazek tvoří [4]. Celková nejistota pro výpočet podílem ][Cu se 

získá kombinací nejistot čitatele a jmenovatele podle vzorce (4). Vypočtené hodnoty včetně 

nejistot jsou zaznamenány v Tab. 3: 

][
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2
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
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


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




Cd

AA

Cd

C
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u

n

u
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n
u  (4) 

Prŧběh kadmiového poměru na základě měření detektorem 0.5NH1 pro všechny tři 

měřené vzorky je znázorněn na Obr. 5. Data pro stanovení trendu kadmiového poměru 

z detektoru SNM13 jsou nedostatečná, neboť se zakládají pouze na třech hodnotách a jejich 

význam je tak spíše informativní. 

detektor 
(+pokrytí) 

pozice 
prŧměr 

]s[ 1n  

nejistota 

]s[ 1

Au  

prŧměr 

]s[ 1n  

nejistota 

]s[ 1

Au  

prŧměr 

]s[ 1n  

nejistota 

]s[ 1

Au  

KONCENTRACE 0 g 12 g 24 g 

SNM 13 

1 47,28 0,82 44,90 0,66 46,61 0,88 

2 44,30 0,78 43,87 0,69 43,30 0,87 

3 39,59 0,72 37,70 0,71 38,19 0,70 

4 34,63 0,67 35,73 0,73 33,46 1,12 

5 27,77 0,71 26,82 0,63 27,74 0,55 

6 22,31 0,67 21,95 0,73 21,45 0,68 

7 17,53 0,53 17,91 0,52 18,91 0,61 

8 13,30 0,44 13,66 0,42 14,78 0,47 

9 8,38 0,37 9,56 0,34 9,82 0,36 

SNM 13 + Cd 

1 1,82 0,18 1,68 0,18 1,49 0,18 

5 0,58 0,08 0,91 0,13 0,70 0,09 

9 0,25 0,07 0,25 0,06 0,26 0,06 
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Tab. 3: Vypočtené hodnoty kadmiových poměrŧ 

detektor pozice 
Cd poměr 

][CdR  

nejistota 

][Cu  

Cd poměr 

][CdR  

nejistota 

][Cu  

Cd poměr 

][CdR  

nejistota 

][Cu  

KONCENTRACE 0 g 12 g 24 g 

0.5NH1 

1 22,49 0,96 11,87 0,42 25,83 1,12 

2 24,72 1,21 27,42 1,36 25,85 1,22 

3 24,64 1,02 27,99 1,40 30,08 1,74 

4 32,48 1,92 29,26 1,48 30,48 1,68 

5 28,90 2,09 31,25 1,75 32,42 2,30 

6 32,94 2,44 30,42 1,83 41,13 3,04 

7 33,08 2,76 34,77 2,79 38,76 3,43 

8 35,36 2,88 36,26 3,63 41,42 3,75 

9 32,71 2,78 51,50 5,32 31,21 4,02 

SNM 13 

1 26,02 2,63 26,76 2,90 31,26 3,77 

5 48,21 6,67 29,44 4,37 39,51 5,22 

9 32,99 8,63 38,25 9,02 37,20 8,42 

 

  

Obr. 3: Odezvy detektoru 0.5NH Obr. 4: Odezvy detektoru SNM13 

 

Obr. 1: Kadmiový poměr na detektoru 0.5NH 
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7 Interpretace výsledkŧ 

Z vypočtených hodnot i ze všech grafŧ srovnávajících odezvu detektorŧ (Obr. 3 

a Obr. 4) je jasně zřetelné, ţe hustota neutronového toku se vzdáleností od zdroje klesá. Je to 

zpŧsobeno přirozeným rozptylem do prostoru od bodového zdroje, čímţ počet neutronŧ na 

stále konstantní aktivní plochu detektoru klesá, a absorpcí neutronŧ v jednotlivých vzorcích. 

Srovnání prŧběhŧ odezvy jednotlivých koncentrací na detektoru 0.5NH1 (Obr. 3) 

ukazuje, ţe se sniţující se koncentrací se zvyšuje strmost poklesu počtu detekovaných 

neutronŧ. Ačkoli v pozici nejblíţe zdroji je počet detekovaných neutronŧ v případě nulové 

příměsi uhlíkových nanovláken vyšší neţ u zbylých koncentrací, v posledních pozicích 

dochází k poklesu počtu neutronŧ pod hodnoty zbylých vzorkŧ. Tyto závěry potvrzuje taktéţ 

měření detektorem SNM 13 (Obr. 4), u kterého jsou trendy pro jednotlivé koncentrace 

totoţné. Z dat obou detektorŧ navíc vyplývá, ţe strmost je úměrná koncentraci nanomateriálŧ. 

Absolutní četnost detekovaných neutronŧ je u obou detektorŧ jiná, avšak 

z naměřených hodnot vyplývá, ţe u detektoru 0.5NH1 je oproti SNM 13 ve všech případech 

přibliţně čtyřnásobně vyšší. Rozdíl v absolutní četnosti je zpŧsoben rŧznou citlivostí 

detektorŧ. Odlišný prŧběh neutronových tokŧ u jednotlivých koncentrací je zpŧsoben 

rozdílnými fyzikálními parametry vzorkŧ, přičemţ rozhodující jsou v tomto případě 

makroskopické účinné prŧřezy pro absorpci. Přidáním nanovláken, které mají výrazně niţší 

makroskopický účinný prŧřez pro absorpci oproti parafínu (0,038 m
-1

 vs. 2,523 m
-1

), se sníţí 

schopnost neutrony absorbovat a jejich počet klesá pomaleji neţ v případě čistého parafínu.  

Z vývoje kadmiových poměrŧ všech vzorkŧ v závislosti na vzdálenosti od zdroje 

(Obr. 5) vyplývá, ţe se poměr zvyšuje. To potvrzuje moderační funkci vzorkŧ, protoţe podíl 

tepelných neutronŧ ve spektru roste. Z porovnání jednotlivých koncentrací vychází, ţe 

nejpomaleji se poměr zvyšuje u vzorku bez příměsi nanomateriálŧ, naopak nejrychleji 

u vzorku s nejvyšší koncentrací. Z toho lze vyvodit závislost jevu na koncentraci a prohlásit, 

ţe zvyšující se koncentrace zvyšuje rychlost nárŧstu kadmiového poměru, a tedy podíl 

tepelných neutronŧ. Tuto teorii podporují i údaje z detektoru SNM 13. Vysvětlení jevu lze 

připisovat sníţení makroskopického účinného prŧřezu tepelných neutronŧ pro absorpci ve 

výsledných směsích nanočásticemi. Hodnoty z poslední měřené pozice jsou mimo 

pozorovaný trend, tuto nekonzistenci lze ale připsat přítomnosti hrany matrice a kbelíku. 

Adicí nanovláken dojde i k ovlivnění makroskopického účinného prŧřezu pro pruţný 

rozptyl tepelných neutronŧ, který má uhlík niţší neţ parafín (45,52 m
-1

 vs. 245,39 m
-1

), ale 

změna je pouze pětinová na rozdíl od absorpce, kde se hodnota zmenšila cca 66×. Z toho 

vyplývá, ţe se sice mírně zhorší zpomalovací vlastnosti, ale výrazně se zlepší absorpční 

vlastnosti. To sice vede k menšímu počtu zpomalených neutronŧ, ale větší počet jich není 

absorbován a neutronová bilance se obrací ve prospěch příměsí v parafínu. Ve výsledku je 

směs nanovláken s parafínem v měřených koncentracích lepším moderátorem neţ samotný 

parafín, protoţe příznivěji ovlivňuje energetické spektrum neutronŧ poţadovaným zpŧsobem. 

Naměřené odezvy na detektorech byly ovlivněny hlavně kvalitou provedení parafínové 

matrice. Díky objemové kontrakci při tuhnutí se mohly vytvořit bubliny, které by měly na 

výsledky zásadní vliv, protoţe i přes malé velikosti by došlo k značnému zkrácení dráhy 

prŧchodu vzorkem. Další chybou ovlivňující měření je přesnost vrtání měřících otvorŧ, resp. 
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jejich umístění a samotná přesnost kruhového otvoru. Při tuhnutí docházelo k částečné 

sedimentaci nanomateriálŧ, případná nehomogenita je tedy dalším moţným zdrojem 

nepřesností. V neposlední řadě byly chyby měření zpŧsobeny také statistikou měření, 

přesností samotných detektorŧ, vyhodnocením signálu v analyzátoru a náhodným rušením.  

8 Závěr 

Měření prokázalo, ţe přítomnost uhlíkových nanovláken v parafínu skutečně pozitivně 

ovlivňuje neutronovou bilanci, výsledná směs je lepším moderátorem. Dochází k menší 

absorpci neutronŧ při nepatrném sníţení zpomalovací schopnosti, coţ se projevuje rychleji 

narŧstajícím podílem tepelných neutronŧ v neutronovém svazku oproti referenčnímu vzorku. 

Bylo zjištěno, ţe lepší moderace nastává se zvyšující se koncentrací uhlíkových nanovláken. 

Výsledky ukazují, ţe nanočástice by mohly být pouţity jako příměs do vody chladící 

aktivní zónu reaktorŧ, čímţ by došlo nejen ke zlepšení přestupu tepla, ale i neutronové 

bilance. Z fyzikálního hlediska se tedy nanokapalina z vody a uhlíkových nanovláken jeví 

jako přínosná. Pro jednoznačné závěry by však bylo třeba provést měření s více rozdílnými 

a vyššími koncentracemi, nejlépe v přímé geometrii s kolimovaným neutronovým svazkem. 

Dále je nutné, aby bylo další měření zatíţeno menšími nejistotami. 

9 Literatura 

[1] RT58 Data Sheet. Rubitherm Technologies GmbH [online]. 2013. [cit. 2015-05-23]. 
Dostupné z: http://www.rubitherm.de/english/download/Techdata_%20RT58_EN.PDF 

[2] RINARD, P. Neutron Interactions with Matter. U.S. Nuclear Regulatory Commission. 

1991, 22s. Dostupný z: http://www.uio.no/studier/emner/matnat/fys/FYS-

KJM4710/h14/timeplan/neutron_chapter.pdf 

[3] Nanomaterials. SIGMA-ALDRICH [online]. [cit. 2015-01-14]. Dostupné z: 

http://www.sigmaaldrich.com/materials-science/material-science-products.html 

[4] KOLROS, A. Neutron detection. [online]. 2008. [cit. 2015-05-20]. 15 s. Dostupné z: 

http://www.fjfi.cvut.cz/kjch/materialy/RCHP/En/Neutron.pdf 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

40 

NÁVRH A VÝVOJ SCINTILAČNÍHO DETEKTORU NEUTRONŦ 
 

Vojtěch Bednář 
KJR FJFI ČVUT v Praze 

vojtechbednar@seznam.cz 
 

Abstrakt 
Plutonium pouţívané pro výrobu jaderných zbraní je v dŧsledku reakce spontánního 

štěpení významným zdrojem neutronŧ. Současná technologie detekce neutronŧ je zaloţena 
především na vyuţití 

3
He, jehoţ cena v posledních letech neúnosně roste. Předmětem 

provedeného výzkumu bylo nalezení vhodné alternativy k 
3
He pouţitelné pro radiační 

portálové monitory, které umoţňují odhalit ilegálně transportovaný jaderný materiál. 
Výsledkem výzkumu byl koncept scintilačního detektoru, který bude v nejbliţší době uváděn 
na trh. 
 
Předmluva 

Tento článek čerpá z autorovy diplomové práce, která vznikla v rámci projektu 
RANUS-TD (TE01020445) podporovaného Technologickou agenturou ČR. Vývoj 
scintilačního detektoru neutronŧ byl řešen v rámci pracovního balíčku WP3, na kterém 
spolupracuje ENVINET a.s., CRYTUR s.r.o., ÚTEF ČVUT a ÚOPZHN Univerzity obrany. 
Obsah diplomová práce zahrnující rešerši, přípravu vzorkŧ, testování, vyhodnocování dat a 
provedené analýzy, je výsledkem práce autora a představují jeho přínos do tohoto projektu. 

 
1 Úvod 

Pro odhalení ilegálně převáţeného jaderného materiálu se pouţívají radiační portálové 
monitory (RPM) – viz Obr. 1. Tyto monitory jsou instalovány na strategických bodech, jako 
jsou výstupy jaderných zařízení, hraniční přechody, letiště nebo přístavy. Základní součástí 
RPM jsou gama detektory s vysokou detekční účinností. Stále častěji se spolu s nimi 
pouţívají také detektory citlivé na neutronové záření. 

Dŧvodem pro aplikaci neutronových detektorŧ je absence výraznější emise gama záření 
pro izotopy plutonia. Tyto izotopy jsou však v dŧsledku jejich spontánního štěpení 
významnými zdroji neutronŧ, které umoţňují jejich identifikaci. Ta je velice ţádoucí, pokud 
uváţíme, ţe plutonium lze pouţít pro výrobu jaderných zbraní.  

Většina neutronových detektorŧ v radiačních portálových monitorech je zaloţena na 
pouţití 

3
He. Plynové trubice plněné 

3
He zaručují vysokou detekční účinnost a nízkou odezvu 

na gama záření. V souvislosti s rŧstem poptávky a sniţující se produkcí 
3
He neúnosně roste 

cena těchto trubic. Celosvětově je tedy věnována velká pozornost hledání alternativ za tento 
typ detektorŧ. Mezi tyto alternativy patří také scintilační materiály, které mají potenciál pro 
ekonomickou výrobu velkých objemŧ či ploch, klíčových parametrŧ pro výslednou citlivost 
detektoru. 
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Obr.1: Radiační portálový monitor pro silniční dopravu [1] 

 

2 Vyuţití scintilátorŧ pro detekci neutronŧ 
Scintilátor je obecně látka převádějící energii ionizující záření na energii 

elektromagnetického záření ve viditelné nebo ultrafialové části spektra. Uvedený jev se 
nazývá luminiscence. Vzniklý optický signál je následně registrován fotonásobičem citlivým 
na danou část spektra. 

Pro detekci neutronŧ musí scintilační detektor navíc obsahovat konverzní materiál. Ten 
umoţňuje konverzi neutronu na nabité sekundární částice, které jiţ se scintilátorem interagují. 
Detekce neutronu pomocí scintilační jednotky je pak schematicky znázorněna na Obr. 2.  

 

Obr. 2: Proces detekce neutronu pomocí scintilační jednotky 
 

K detekci neutronŧ existuje široká řada kombinací scintilátorŧ a konverzních materiálŧ. 
Pro jejich aplikaci v radiačních portálových monitorech je však nutné splnit přísné poţadavky 
na detekční účinnost a odezvu gama záření (více viz IEEE 42.35 2006). Pro výběr konceptŧ 
detektoru jsou pak klíčová následující kritéria:  

- schopnost neutron/gama diskriminace – toho lze docílit pouţitím tenkého scintilátoru a 
amplitudové diskriminace, nebo materiálu se schopností tvarové diskriminace; 

- moţnost výroby velké plochy či objemu – souvisí s poţadavkem vysoké citlivosti; 
- detekce tepelných neutronŧ – mikroskopické účinné prŧřezy uvaţovaných 

konverzních reakcí jsou o několik řádŧ vyšší pro tepelné neutrony, neţ pro rychlé 
neutrony; 

- vysoký energetický výtěţek konverzní reakce – pozitivní vliv na moţnost 
diskriminace gama záření (umoţňuje amplitudovou diskriminaci, popř. zlepšuje 
schopnost tvarové diskriminace); 

- cena – detektor by měl být levnější, neţ jsou konkurenční technologie. 
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3 Výběr konceptu 
Na základě výše uvedených kritérií byly pro vývoj neutronového detektoru vybrány tři 

koncepty, jejichţ charakteristiky byly také experimentálně ověřovány. První dva koncepty 
jsou zaloţeny na pouţití tenké vrstvy scintilátoru, která má nízkou pravděpodobnost interakce 
s gama zářením. Třetí koncept je zaloţen na pouţití scintilátoru s moţností tvarové 
diskriminace gama záření.  

První vybraným koncept je detekční vrstva obsahující scintilátor ZnS(Ag) a konverzní 
materiál 

6
LiF. Výhodou pouţitého scintilátoru je jeho vysoký světelný výtěţek, nízká citlivost 

na gama záření, dostupnost a cena. Vzhledem k práškové formě scintilátoru ZnS(Ag) a 
nanášení v tenkých vrstvách musí mít sekundární částice z pouţitého konverzního materiálu 
krátký dosah, coţ je případ těţších nabitých částic. Z toho dŧvodu je jako konverzní materiál 
vhodný právě 

6
LiF, který je dodáván také v podobě prášku. Konverze neutronu na nabité 

částice probíhá podle rovnice [2]: 

 

(
3.1) 

Mikroskopický účinný prŧřez reakce na 
6
Li, který je pro tepelné neutrony 950 b, je sice 

menší neţ v případě 
10

B s hodnotou 3840 b, jeho výhodou oproti 
10

B je však o 70 % větší 
energetický výtěţek reakce [3]. Z toho dŧvodu byl upřednostněn 

6
LiF před bórovými 

sloučeninami. 
Druhý testovaný koncept je zaloţený na pouţití tenkých krystalŧ anorganických 

scintilátorŧ YAG(Ce) (Yttrium-aluminium-garnet, Y3Al5O12(Ce)) a YAP(Ce) (Yttrium-
aluminium-perovskit, YAlO3(Ce)). Na tyto krystaly o tloušťce řádově desítky µm je nanesena 
opět konverzní vrstva 

6
LiF. Vývojem těchto detektorŧ se zabývá společnost CRYTUR s.r.o.  

Třetím vybraným konceptem je plastový scintilátor umoţňující tvarovou diskriminaci 
gama záření. Tato diskriminace je zaloţena odlišném prŧběhu scintilačního signálu v případě 
detekce gama záření a v případě neutronŧ – viz Obr. 3. Podstatou mechanizmu umoţňujícího 
tuto diskriminaci je tripletová anihilace, která je zajištěna vysokou koncentrací scintilační 
sloţky. [4] 

Tento koncept byl vybrán z dŧvodu potenciálu současné detekce neutronŧ i gama 
záření, coţ by v ideálním případě znamenalo sníţení výrobních nákladŧ. Pro matrici 
plastového scintilátoru byl zvolen styren se scintilační sloţkou PPO (2,5-difenyloxazol) a 
posunovačem spektra POPOP (1,4-Bis(5-fenyl-2-oxazolyl)benzen). Do této matrice by 
následně měla být rozpuštěna sloučenina obsahující 

6
Li, který by umoţňoval detekci také 

tepelných neutronŧ. [4] 

 
Obr. 3: Prŧběh scintilačního signálu pro rychlé neutrony a gama záření ve scintilátoru se 

schopností tvarové diskriminace [4] 
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4 Experimentální výsledky 
S cílem ověřit pouţitelnost jednotlivých konceptŧ bylo provedeno několik experimentŧ. 

V první řadě byla testována konverzní vrstva 
6
LiF ve spojení s rŧznými typy scintilátorŧ – 

tenkými monokrystaly YAP(Ce), YAG(Ce) a polykrystalickým ZnS(Ag). Pro tyto scintilátory 
byla porovnávána jak schopnost diskriminace gama záření, tak detekční účinnost. V případě 
ZnS(Ag) a 

6
LiF bylo provedeno srovnání detekční účinnosti pro případ dvou paralelních 

vrstev a pro směs obou sloţek. 
Jak se ukázalo, i přes velmi nízkou tloušťku krystalŧ YAG(Ce) (12 µm) a YAP(Ce) 

(27 µm) je pravděpodobnost interakce s gama zářením nezanedbatelná a odezva je o několik 
řádŧ vyšší neţ v případě ZnS(Ag) (6 mg/cm

2
). Naproti tomu detekční účinnost je pro stejně 

silnou konverzní vrstvu pro všechny scintilátory stejná, jak lze vidět pro body ZnS+LiF, 
YAG+LiF a YAP+LiF na Obr. 4.  

Dále bylo zjištěno, ţe smíchání scintilátoru a konverzní sloţky vede k výraznému 
zvýšení detekční účinnosti. Pro poměr scintilační a konverzní sloţky 2:1 byla také určena 
závislost detekční účinnosti na tloušťce detekční směsi. Ta dosahuje maxima při hmotnostní 
koncentraci 

6
Li kolem 7 mg/cm

2
, jak lze vidět opět na Obr. 4. Pro tuto detekční vrstvu byla 

detekční účinnost přibliţně 10x vyšší neţ v případě paralelních vrstev konvertoru (optimální 
tloušťky) a scintilátoru.  

 
Obr. 4: Naměřené četnosti detekce vztaţené na jednotku plochy pro všechny měřené vzorky 

v závislosti na plošné koncentraci 
6
Li 

 
 

Vzorky plastového scintilátoru bohuţel nestihly být v rámci diplomové práce řádně 
otestovány. Předběţné výsledky však byly velmi optimistické. Na vývoji tohoto typu 
scintilátoru se v současnosti stále intenzivně pracuje ve spolupráci s Ústavem technické a 
experimentální fyziky ČVUT v Praze. Výsledky by mohly být publikovány jiţ příští rok. 

Pro vybraný koncept zaloţený na směsi 
6
LiF/ZnS(Ag) byl v další fázi otestován ideální 

poměr obou sloţek. Bylo zjištěno, ţe hmotnostní poměr obou sloţek nemá na detekční 
účinnost významnější vliv, jak lze také vidět na Obr. 5. Nejvyšší detekční účinnost pak byla 
naměřena pro poměr LiF : ZnS(Ag) = 1 : 2,5. 
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Obr. 5: Výsledky měření vzorkŧ s rŧzným poměrem ZnS(Ag):

 6
LiF 

 
5 Návrh detektoru  

Otestovaný koncept byl následně pouţit pro návrh neutronového detektoru pro 
radiační portálový monitor. Jeho základ tvoří hranol světlovodu z plexiskla, na jehoţ dvou 
stěnách je nanesena detekční směs. Celý detektor je zabalen do reflexní fólie a světlotěsného 
obalu. Na čele světlovodu je pak připevněn fotonásobič, jak lze vidět na Obr. 6. 

 
 

Obr. 6: Vytvořený návrh neutronového detektoru pro radiační portálový monitor 
 

Při prŧchodu světelného signálu světlovodem směrem k fotonásobiči dochází 
k zeslabení scintilačního pulsu a poklesu detekční četnosti. Pro určení tohoto zeslabení byl 
vyroben prototyp detektoru, na kterém detekční vrstva byla nanesena jen na několik míst 
v rŧzné vzdálenosti od fotonásobiče. Na zbytek dané stěny a stěny protilehlé byla nanesena 
vrstva ZnS(Ag), která lépe odpovídá skutečné podobě detektoru a navozuje reálné zeslabení 
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scintilačního pulsu při prŧchodu světlovodem. Následně byla na neutronovém svazku měřena 
závislost četnosti detekce na vzdálenosti od fotonásobiče – viz Obr. 7. Toto zeslabení tvoří 
prŧměrně jen 20 % oproti detekční četnosti přímo u fotonásobiče.  

 

 
Obr. 7: Výsledky měření závislosti zeslabení scintilačního signálu na vzdálenosti od 

fotonásobiče pro detektor 50 x 100 x 500 mm 
 

 
6 Komerční výroba 

Koncept navrţený v diplomové práci byl pouţit společností ENVINET a.s. jako základ 
pro výrobu prvního kusu portálového detektoru neutronŧ. Ten byl také v prŧběhu tohoto 
podzimu otestován na Českém metrologickém ústavu a na Univerzitě Obrany. Kromě určení 
základních parametrŧ jako detekční účinnost nebo citlivosti, byly určovány také parametry 
dané normou IEEE 42.35 (2006) – viz Tab. 1. Experimenty potvrdily jak vysokou detekční 
účinnost pro tepelné neutrony, která je 27 %, tak vysokou citlivost 270 cps/nv.  

Naměřená citlivost několikanásobně převyšuje hodnoty komerčně dostupných bórových 
trubic (max. 100 cps/nv), a tvoří přibliţně 1/3 citlivosti největší 2 m 

3
He trubice (801 cps/nv). 

Při uváţení výrobních nákladŧ vyvinutého detektoru, cen a citlivostí konkurenčních produktŧ, 
vychází detektor s 

6
LiF/ZnS(Ag) jednoznačně nejvýhodněji.  

 
Tab. 1: Experimentálně určené parametry vyrobeného portálového detektoru neutronŧ 

Parametr jednotka hodnota požadavek IEEE 42.35 

účinnost detekce tepelných 
neutronŧ 

% 27 - 

citlivost cps/nv 270 - 

Neutron detection efficiency  cps/ng 0,85 > 2,5 

Intrinsic gamma-neutron 
detection efficiency 

- < 10
-10

  < 10
-6

  

GARRn  - 1,02 0,9 < GARRn < 1,1 
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Dále byla ověřena vynikající schopnost diskriminace gama záření (Intrinsic gamma-
neutron detection efficiency), která o několik řádŧ převyšuje poţadavky uvedené normy. Pro 
splnění poţadavku na Neutron detection efficiency (vztahováno na hmotnost 

252
Cf 

v nanogramech) je třeba třech takovýchto detektorŧ. Současný vývoj je zaměřen na sníţení 
tohoto počtu pouze na dva.  

 
7 Závěr 

V reakci na aktuální celosvětový nedostatek 
3
He a snahu o nalezení vhodné alternativy 

přinesla autorova diplomová práce souhrn současných poznatkŧ z oblasti vývoje scintilačních 
detektorŧ neutronŧ. Na základě těchto poznatkŧ byly vybrány a otestovány tři rŧzné koncepty.  

 Prvním slibným testovaným konceptem jsou plastové scintilátory se schopností 
tvarové diskriminace neutron/gama. Tyto detektory lze primárně pouţít k detekci gama záření 
a rychlých neutronŧ. Přimícháním vhodné sloučeniny obsahující konverzní materiál lze tyto 
scintilátory pouţít také pro detekci tepelných neutronŧ. Jako vhodná volba se jeví pouţití 

6
Li, 

k čemuţ však bude nutné nalézt lithiovou sloučeninu rozpustnou v plastové matrici. Na tomto 
úkolu se v současnosti stále intenzivně pracuje.  
  Dalším testovaným konceptem vyvíjeným společností CRYTUR s.r.o. byly tenké 
anorganické scintilátory YAP(Ce) a YAG(Ce) s nanesenou konverzní vrstvou 

6
LiF. 

Navrhovaný detektor umoţňuje amplitudovou neutron/gama diskriminaci a ve spojení 
s vysokou radiační odolností pouţitého scintilátoru je zajímavým konceptem pro speciální 
aplikace. 

Po sérii testŧ byl pro účely vývoje neutronového detektoru pro radiační portálové 
monitory nakonec zvolen koncept zaloţený na detekční směsi 

6
LiF/ZnS(Ag). V porovnání 

s ostatními detektory dosahoval nejvyšší detekční účinnosti a nejniţší citlivosti na gama 
záření. Na jeho základě byl vytvořen návrh neutronového detektoru, který se dočkal také 
praktické realizace. Testy provedené v nedávné době potvrdily optimistické výhledy. 
V porovnání s konkurenčními BF3 a 

3
He trubicemi nabízí tento detektor nejlepší poměr 

cena/výkon. V současné době stále probíhá optimalizace jeho parametrŧ, po které jiţ bude 
následovat sériová výroba. 
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Abstrakt 
 Práca pojednáva o experimentálnej analýze neutrónového poľa z reakcie d(20)+Be 
pomocou aktivačných detektorov. Experiment bol vykonaný na oddelení jadrových reakcií 
ÚJF v Řeţi v Českej republike. Deuteróny boli urýchlené na cyklotróne U-120M na energiu 
20 MeV. Neutrónové pole bolo analyzované pomocou 9 aktivačných fólií, ktoré boli merané 
nezávisle na dvoch HPGe detektoroch. 
1   Úvod 
 Aktivačné merania sú vo svete často pouţívanou metódou pre skúmanie neutrónových 
spektier. Cieľom tejto experimentálnej práce bolo získanie reakčných rýchlostí troch 
aktivačných detektorov, ktoré boli aktivované v poli vysokoenergetických neutrónov z reakcie 
9
Be(d,n)

10
B s energiou deuterónov 20 MeV. Jedná sa o reakciu, ktorá sa v Českej republike 

pouţíva iba na jedinom zariadení. Zdrojom urýchlených deuterónov bol izochrónny cyklotrón 
U-120M umiestnený v Ústave jadrovej fyziky AV ČR v Řeţi v Českej republike. Výsledkom 
experimentu sú reakčné rýchlosti detekovaných prahových reakcií, ktoré je moţné vyuţiť 
k rekonštrukcii spektra neutrónového poľa. Takýto zdroj neutrónov sa v praxi pouţíva hlavne 
na medicínske účely, na oţarovanie tumorov, prípadne bórovú záchytovú terapiu, ale aj 
na testovanie materiálov a ich radiačnej odolnosti. 
2   Aktivačné merania 
 Aktivačná analýza je zaloţená na analýze vzorky oţiarenej v neutrónovom poli. 
Stanovuje sa naindukovaná aktivita pomocou gama spektrometra. V prípade neutrónového 
poľa so známou hustotou toku neutrónov a energiou týchto neutrónov je moţné získať 
izotopické zloţenie danej vzorky, prípadne overiť alebo stanoviť účinné prierezy pre 
kvazimonoenergetické zdroje neutrónov na tenkých terčíkoch na základe výpočtu reakčných 
rýchlostí. 
 Aktivačné detektory môţu byť vo forme tenkých fólií alebo drôtikov. Oproti iným 
typom detektorov neutrónového ţiarenia majú aktivačné detektory mnoho výhod, hlavne malé 
rozmery. V najjednoduchšom prípade je aktivačná fólia tzv. spektroskopicky tenká. 
To znamená, ţe prechodom neutrónového zväzku fóliou nezmení zväzok svoju intenzitu ani 
smer. Po aktivovaní fólie sa v gama spektre analyzujú jednotlivé píky produktov prahových 
reakcií. Pre kaţdý pík sa vypočíta saturovaná aktivita  a z nej reakčná rýchlosť zo vzťahu 
 

 
 
kde λ je rozpadová konštanta, S je plocha píku s energiou Eγ, ε je účinnosť detektora, Iγ je 
intenzita gama linky,  treal je reálna doba merania, tlive je doba, za ktorú detektor zaznamenával 
impulzy, tirr je doba oţarovania vzorky, tcool je doba medzi koncom oţarovania a začiatkom 
merania, N je počet jadier a v člene Pkor sú zahrnuté ostatné korekčné činitele. 
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3   Účinnostná kalibrácia 
 Pred meraním bola vykonaná účinnostná kalibrácia nového HPGe detektora značky 
Canberra. Bolo pouţitých 7 kalibračných etalónov aktivity, konkrétne izotopy 

57
Co, 

60
Co, 

88
Y, 

133
Ba, 

137
Cs, 

152
Eu a  

241
Am. Účinnosť detektora na gama fotóny s konkrétnou energiou je 

daná vzťahom 
 

 
 
kde A0 je počiatočná aktivita etalónu, λ je rozpadová konštanta daného izotopu, tcool je doba 
vymierania etalónu, Sγ(Eγ) je plocha píku s energiou Eγ, Iγ(Eγ) je jeho intenzita [2], treal je doba 
merania a tlive je doba, počas ktorej detektor zaznamenával impulzy. 
 Závislosť účinnosti detektora od energie sa následne vynesie do grafu a preloţí 
polynomickou funkciou typu 
 

 
 
kde k je stupeň polynómu. Táto funkcia sa nazýva kalibračná krivka. 
 Účinnosť detektora bola nameraná pre tri vzdialenosti ţiariča od detektora, ozn. P5, 
P10 a P15, ktoré zodpovedajú vzdialenostiam 5 cm, 10 cm a 15 cm. Ukáţka kalibračnej 
krivky pre pozíciu P15 je zobrazená na Obr. 1 a porovnanie kalibračných kriviek 
z jednotlivých pozícií je na Obr. 2. 
 

  
Obr. 1: Kalibračná krivka detektora pre pozíciu 
P15. 

Obr. 2: Kalibračné krivky pozícií P5 – P15. 

 
4   Zdroje neutrónov s reakciou d+Be 
 Jedná sa hlavne o reakcie (d,xn), ale exituje celý rad iných reakcií za vzniku neutrónov 
spoločne s nabitými časticami. Pouţitie berýliového terča je vhodné vďaka nízkemu prahu 
reakcií produkujúcich neutróny. Zároveň má berýlium dobrú tepelnú vodivosť a vysokú 
teplotu topenia 1278 °C [5] a je to chemicky inertný kov. Nevýhodou berýlia je jeho vysoká 
toxicita. 
 Väčšina neutrónov vzniknutých z reakcií deuterónov na berýliovom terčíku vzniká 
v reakcii 

9
Be(d,n)

10
B. V prípade urýchlených deuterónov na energiu 20 MeV k zisku 

neutrónov prispievajú aj ďalšie reakcie, uvedené v tabuľke Tab. 1. Ukáţka spektra neutrónov 
z reakcie d(35)+Be je na Obr. 3 
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Tab. 1: Reakcie deuterónov na berýliovom 
terči do energie 20 MeV. [4] 

  

 
Obr. 3: Spektrum neutrónov z reakcie 
d(35)+Be. [7] 

 

 
5   Aktivačný experiment 
 Zdrojom neutrónov bola reakcia d(20)+Be na hrubom berýliovom terčíku. Deuteróny 
boli urýchlené pomocou cyklotrónu U-120M (Obr. 4). Oţarované boli fólie z 9 rôznych 
materiálov. V tejto práci sú rozpracované tri aktivačné fólie vyrobené z hliníka, india a 
kobaltu. Gama spektrometria prebiehala na dvoch HPGe detektoroch značiek Canberra a 
Ortec. Nový detektor Canberra bol pred meraním skalibrovaný, kalibračné krivky staršieho 
detektora Ortec boli prevzané. Namerané dáta z týchto dvoch detektorov sú porovnané 
v tabuľke Tab. 2. 
 

  
Obr. 4: Izochrónny cyklotron U-120M. [6] Obr. 5: Časový priebeh prúdu deuterónov počas 

oţarovania. 
 

 Cieľom experimentu bolo stanovenie reakčných rýchlostí vybraných prahových 
reakcií dôleţitých na rekonštrukciu neutrónového poľa z reakcie d(20)+Be. V prvej fáze 
experimentu boli pripravené vzorky aktivačných fólií z 9 materiálov, konkrétne Fe, Y, Lu, Ti, 
In, Al, Co, Cu a Au. 
V druhej fáze experimentu operátori cyklotrónu nastavili zväzok deuterónov a do osi tohto 
zväzku bola umiestnená berýliová terčová stanica pomocou laseru. 
 Po nastavení stanice bola aparatúra evakuovaná a prepojená s trasou cyklotrónu. 
Na terčovú stanicu bol nasadený pripravený drţiak so vzorkami, bol spustený záznam 
parametrov aparatúry (prúdy, tlaky, teploty) a zahájený samotný oţarovací experiment trvajúci 
13 hodín a 49 minút. Časový priebeh prúdu deuterónov počas oţarovania zobrazuje graf 
na Obr. 5. 
 Po ukončení oţarovania boli aktivačné fólie premiestnené do gama spektrometrického 
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laboratória. Tam nasledovalo cyklické meranie vzoriek s ohľadom na polčasy rozpadu a 
aktivity na oboch HPGe detektoroch. Merania spektier prebiehali 3 týţdne, pričom sa striedali 
detektory a postupne predlţovali doby merania pre zlepšenie štatistiky. Z nameraných dát boli 
dopočítané saturované aktivity Asat a následne reakčné rýchlosti R pre jednotlivé gama linky 
produktov. 
 Celkovo bolo v troch analyzovaných fóliách z india, hliníku a kobaltu detekovaných 
11 prahových a aktivačných reakcií. Zoznam týchto reakcií je uvedený v Tab. 2. Reakčné 
rýchlosti boli dopočítané zvlášť pre kaţdý detektor a porovnané. Ukáţka vybraných účinných 
prierezov reakcií sledovaných na experimente je uvedená na Obr. 6. 
 
Tab. 2: Detekované aktivačné a prahové reakcie a dopočítané saturované aktivity a reakčné 
rýchlosti jednotlivých reakcií. 

 
 

  
Obr. 6: Graf účinných prierezov vybraných 
reakcií. 

Obr. 7: Rozpadová krivka izotopu 
56

Mn. 

 
6   Overenie polčasu rozpadu produktov 
 Vybrané produkty reakcií boli vďaka opakovaným meraniam s väčšími časovými 
odstupmi overené na polčas rozpadu. Hodnoty boli porovnané s tabuľkovými hodnotami, kde 
vznikla veľmi dobrá zhoda. Rozpadová krivka izotopu 

56
Mn pre všetky 4 detekované gama 

linky je zobrazená na Obr. 7. Polčasy rozpadu troch vybraných produktov s porovnaním 
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s tabuľkovými hodnotami sú uvedené v tabuľke Tab. 3. 
 

Tab. 3: Rozpadové konstanty a poločasy rozpadu pre vybrané produkty s porovnaním 
s tabuľkovými hodnotami. [2] 

 
 

7   Záver 
 Výsledky experimentu budú vyuţité na rekonštrukciu neutrónového poľa reakcie 
d+Be pre energiu deuterónov 20 MeV. Takto získané nové neutrónové pole generátora 
d(20)+Be bude potom vyuţiteľné pre integrálnu validáciu neutrónových účinných prierezov 
v energetickom rozsahu do 25 MeV, ďalej pre testy nových detekčných systémov a prípadne 
testy radiačnej odolnosti elektroniky. Zároveň bude moţné toto intenzívne neutrónové pole 
pouţiť na aktivačnú analýzu vzoriek s malou hmotnosťou. 
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Abstrakt 

Komplexní sloučeniny uranylu s anorganickými ionty jako jsou SO4
2-

, OH
-
, CO3

2-
, NO3

-

,SeO4
2-

 jsou v centru zájmu geochemických studií i chemické analýzy vod okolí úloţišť 
radioaktivních odpadŧ. Příspěvek bude diskutovat moţnosti kvantově-chemického výpočtu 
termodynamických a spektroskopických parametrŧ těchto species a některé předběţné 
výsledky pro [UO2(H2O)5]

2+
 a [UO2(XO4)(H2O)3] (X = S, Se, metoda DFT/B3LYP, program 

Turbomole) a jejich korelaci s hodnotami získanými experimentálně pomocí Časově-rozlišené 
laserem indukované fluorescenční spektroskopie (TRLFS) a UV-VIS spektrofotometrie. 

 
1 Motivace 

Termodynamické parametry sulfáto-, hydroxo-, karbonáto-, nitráto- komplexŧ uranylu 
(UO2

2+
) ve vodném prostředí jsou dŧleţitými vstupními údaji geochemických studií moţnosti 

těţby uranu. Pro bezpečnostní studie radioaktivních úloţišť a havarijní studie jaderných 
elektráren jsou dŧleţité i parametry selenáto- komplexŧ uranylu (kritický radionuklid

 79
Se je 

dlouhoţijícím produktem štěpení 
235

U) a plutonylových analogŧ. 
Podobně, pro chemicko-analytické účely mají význam spektroskopické parametry 

těchto sloučenin. Zajímavou metodou stanovení řady komplexních sloučenin uranylu je 
Časově rozlišená laserem indukovaná fluorescenční spektroskopie (TRLFS) – nízká mez 
detekce metody (Lakowicz, 2006) teoreticky umoţňuje přímé stanovení některých species 
uranylu v přírodních vzorcích.

1
 Metodika TRLFS podobně jako UV-VIS spektrofotometrie 

umoţňuje speciační studie systémŧ UO2
2+

-X
-
-H2O, chemometrická analýza spekter série 

roztokŧ lišících se koncentrací ligandu X
-
 pak poskytne konstanty stability a spektra 

individuálních komplexních species. Vzájemná podobnost spekter zpŧsobuje špatnou 
podmíněnost chemomet. úlohy (Višňák 2011). Teoretická predikce spektroskopických 
(případně termodynamických) parametrŧ by tak mohla být cenným vodítkem. 

V neposlední řadě, studium spektroskopických a termodynamických parametrŧ 
zmiňovaných komplexních species umoţňuje náhled zajímavý pro čistou chemii. 

Práce navazuje na výpočty J. Šeberou (Výzkumná zpráva 2009) a (Craw et al 1995). 
 

2 Úvod 
Ve zředěných vodných roztocích UO2

2+
 (pro pH < 4 a standardní podmínky nejběţnější 

forma uranu) lze v přítomnosti iontŧ SO4
2-

, OH
-
, CO3

2-
, NO3

-
 a SeO4

2-
 očekávat vznik 

sloučenin (uveden příklad pro SO4
2-

 pro pH < 3, kdy lze zanedbat ternární hydroxo-sulfáto 
komplexy) (Meinrath 1998) 
 

      
2

2

2 2 4 2 4 2 25
5a

n
UO H O SO UO SO H O n H O


          

,  (1) 

       
22

2 ,

2 2 4 2 4 2 25 2
2 5a b

m
UO H O SO UO SO H O m H O


          

, (2) 

                                                 
1
 V praxi stanovení komplikuje zhášení např. ionty ţeleza a organickými nečistotami. V případě stanovení 

rŧzných species uranylu vedle sebe pak také vzájemná podobnost luminiscenčních spekter. 
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   
42

2 2

2 2 4 2 4 25 3
3 5UO H O SO UO SO H O


         

,   (3) 
 

kde a
 značí denticitu „a“ síranového ligandu (přichází v úvahu koordinace 

monodentátní (a = 1) a bidentátní (a = 2)), (a,b
-SO4)2 je pak zkratkou pro (a

-SO4)(
b
-SO4), n 

a m značí počet koordinovaných molekul vody doplňujících koordinační sféru na 5 či 6 
ligandŧ v rovině na níţ je kolmá prakticky lineární uranylová centrální skupina O=U=O. Lze 
uvaţovat o existenci řady isomerŧ pro kaţdý komplex charakterizovaný chemickýcm 
sloţením

2
. 

Speciaci v systému UO2
2+

-X
-
-H2O lze charakterizovat termodynamickými konstantami 

stability m°, a např. maticí SIT interakčních koeficientŧ (i,j), kde i a j jsou species přítomné 
v roztoku (Ciavatta 1980, Grenthe et al 2000, Guggenheim and Turgeon 1955). Parametry 

teplotní závislosti m° jsou H° a S° komplexační reakce. 
Ukazuje se, ţe v případě výše jmenovaných jednoduchých anorganických ligandŧ jsou 

luminiscenční spektra sloučenin UO2
2+

 ve vodném prostředí tvořena „hot band“ píkem
3
 a sérií 

ekvidistantních (v jednotkách vlnočtu) píkŧ (Vercouter et al. 2008, Višňák et al. 2014). To lze 
interpretovat jako dŧsledek vibračeně rozlišeného elektronové přechodu

4
 0g

+
 → 1g, jak je 

naznačeno v obr. 1. Výpočty ukazují, ţe je (alespoň kvalitativně) pouţitelný model ve kterém 
je aktivní pouze symetrický normální mod vibrace uranylové skupiny a jednotlivé píky lze 
označit vibračními kvantovými čísly vzhledem k tomu modu. Středy píkŧ luminiscenčních 
spekter mají tedy rozestup rovnen frekvenci symetrickému modu vibrace uranylové centrální 

skupiny v základním elektronovém stavu, gs.
5
 Polohy středŧ píkŧ jsou proloţeny přímkou 

v grafu napravo od luminiscenčního spektra v obr. 4. Dalším parametrem luminiscenčního 
spektra je energie přechodu mezi nejniţšími vibračními podstavy (0‟ → 0)

6
 T0,0  a vzdálenost 

středu „hot band“ píku od středu píku 0‟ → 0, v rámci uvaţovaného modelu rovna vibrační 

frekvenci
7,8

 es symetrického modu v elektronově excitovaném stavu 1g. Fitem ploch píkŧ 

pomocí Franck-Condonových faktorŧ lze získat parametr R, absolutní hodnotu rozdílu 
rovnováţné délky vazby U-Oyl ve stavech 0g

+
 a 1g, , tu lze získat fitem ploch píkŧ za pouţití 

Franck-Condonových faktorŧ dvojice  posunutých lin. harm. osciáltorŧ o frekvencích gs a 

es.  
Podobně, absorpční spektrum (Bell a Biggers 1965, Vopálka et al. 2010, KJCH 2011-

2012, Višňák et al. 2014, Výzkumná zpráva 2009) je v oblasti 350-500 nm tvořeno 

ekvidistantní sérií píkŧ s rozestupem es a stejným postupem jako v případě lum. spektra lze 

dospět k parametrŧm T0,0 a R.  
 V neposlední řadě je významným spektroskopickým parametrem pravděpodobnost 

elektronového přechodu 0g
+
 ↔ 1g, které je úměrná integrovaná spektrální intenzita, . Časová 

doména u TRLFS spekter umoţňuje pouţití robustních metod multilineární analýzy pro 
rozlišení podobných spekter. V prvním přiblíţení vyhasíná luminiscence všech zmiňovaných 

komplexních sloučenin s exponenciálně s dobou ţivota .  

                                                 
2
 Pro naznačené isomery lišící se deticitou a/nebo počtem koordinovaných molekul vody jsou individuální 

spektra ale v rámci jedné speciační studie nerozlišitelná. Otázkou zŧstává, zda by rozlišení nebylo moţné 
analýzou velkého počtu sérií roztokŧ lišících se iontovou silou. Byla pozorována závislost míry rozlišitelnosti 
dvojice luminiscenčních spekter UO2XO4/UO2(XO4)2

2-
 (X = S, Se) na iontové síle. 

3
 Odpovídá deexcitaci excit. vibrační podhladiny stavu 1g na nejniţší vibrační hladinu st. 0g

+
 (1‟ → 0). 

4
  Pouţito relativistické označení stavu pro volný uranyl. 

5
 Výpočty ukazují, ţe normální mody vibrace uranylových komplexŧ obsahují symetrický a anti-

symetrický mod vibrace UO2
2+

 separované od pohybu ostatních atomŧ molekuly, excitace 0g
+
 → 1g nemění 

rovnováţnou hodnotu antisym. normální souřadnice a nemá zásadní vliv na odpovídající silovou konstantu. 
6
 Aţ na rodíl ZPE = j ½(es,j-gs,j) je rovna „adiabatické excitační energii“ Ta = T0,0 - ZPE. 

7
  V textu je pouţita terminologie vyjádření energií přechodŧ i vib. frekvencí v jednotkách vlnočtu - cm

-1
. 

8
 Experimentálně jsem si charakter „hot band“ zmiňovaného píku potvrdil sérií měření při rŧzných 

teplotách, kdy jeho relativní zastoupení s teplotou rostlo v souladu s teorií. 
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Lze sledovat, jaký vliv na hodnotu výše uvedených parametrŧ T0,0, gs, es, R,  a  
má koordinace rŧzných druhŧ ligandŧ. Ukazuje se, ţe nezávisle na pořadí ligandu ve 
spektrochemické řadě vzhledem k H2O dochází koordinací prvního ligandu ke sníţení T0,0, 

gs, rŧstu  a .  Patrně v dŧsledku sníţení přibliţné symetrie molekuly, coţ vede k rozštěpení 

dvojnásobně quasidegenerovaných hladin - a - LUMO/LUMO+1 orbitalŧ uranylové 
skupiny a tedy sníţení excitační energie a zakázanosti elektronového přechodu (Larsson a 
Pyykkӧ 1986, Meinrath 1998, Pierloot a Besien 2005). Při koordinaci druhého ligandu  
stejného typu je pozorováno další sníţení hodnoty T0,0 (pro vyšší iontové síly je ale jiţ 

podstatně menší), v případě SO4
2-

 a SeO4
2-

 také naopak pokles  aţ pod úroveň 
[UO2(H2O)5]

2+
. Lze spekulovat, ţe jde o dŧsledek zpětného nárŧstu symetrie komplexu.  

 Termodynamické parametry °, H° a S° a spektroskopický parametr gs jsou 
přístupny kvantově-chemickému výpočtu základního elektronového stavu (optimální 
geometrie, vibrační frekvence a z nich vyplývající partiční funkce). Spektroskopické 

parametry T0,0, es a R, které společně s gs plně charakterizují tvar absoropčního i 
luminiscenčního spektra vyţadují navíc optimalizaci geometrie molekuly v excitovaném 
elektronovém stavu.  

 
3 Metodika výpočtŧ 

Parametry kvantově-chemického modelu studovaných komplexních species ve vodném 
roztoku jsou velikost výpočetní báze a metody popisu

9
 1. relativistických efektŧ a pohybu 

vnitřních elektronŧ,  2. korelační energie a 3. hydratace komplexŧ. 
Relativistické efekty jsou dŧsledkem značného náboje jádra uranu, který si vynucuje 

odpovídající kinetickou energii vnitřních elektronŧ. Ty se ale prakticky nepodílí na 
elektronové excitaci ani na chemických rozdílech mezi jednotlivými species, je moţné jejich 
vliv zahrnout do efektivního pseudopotenciálu (Dolg 2000) a řešit úlohu pro menší počet 
elektronŧ

10
. V přiblíţení, které bylo pouţito v této práci jsou relativistické efekty zahrnuty do 

tvaru pseudopotenciálu. To však neumoţňuje zahrnutí neskalárních relativistických efektŧ, 
popsaných pomocí Diracova hamiltoniánu (je implementován např. programem DIRAC

1
) 

(Dyall a Faegri 2007). 
Popis korelační energie je v kvantové chemii běţný metodou funcionálu elektronové 

hustoty (DFT, Hohenberg a Kohn 1964, Kohn a Sham 1965), která je de facto semi-
empirickou, její pouţití závisí na volbě konkrétního funkcionálu. „Chemickým standardem“ 
se stal B3-LYP (Becke 1993), byl optimalizován pro sadu molekul s lehkými atomy a pro 
sloučeniny uranu mŧţe být diskutabilní. Alternativa DFT v podobě post-HF ab initio metod 
znamená značný nárŧst výpočetního času. Turbomole umoţňuje výpočty také pomocí rŧzných 
variant Coupled-Clusters (CC, Číţek 1966). Aproximativní ab initio alternativou k TDDFT 
(Runge a Gross 1984) pro výpočet excit. stavŧ je CIS (Kottmann et al 2015).  

Zejména pro výpočet termodyn. veličin je dŧleţitý popis hydratace komplexŧ. Jednou 
z moţností je zahrnutí části obklopujících molekul vody explicité a okolí za pomoci modelu 
polarizovaného kontinua (D-PCM, COSMO, COSMO-RS, Tomasi et al 2005). Zatím jsem 

provedl pouze výpočty pro komplexní species ve vakuu a jeden výpočet modelem COSMO ( 
= 80,1, (Rappoport a Furche 2010)) bez solvatace explicité (v Tab. 1 označeno „ T‟ ”) 

V tomto případě byly pouţity báze atomových orbitalŧ def-SVP (v Tab. 1 „S“, Schäfer 
et al 1992) a def-TZVPP (v Tab. 1 „T“, Weigend et al 1998) a  def2-TZVPP („T’ “). 

 
 
 
 
 
 

                                                 
9
 O chybě výpočtu samozřejmě rozhoduje „nejslabší článek“ z této čtveřice, coţ bývají 2. a 3.  

10
 Pouţití pseudopotenciálu pro efektivní sníţení počtu elektronových stupňŧ volnosti je pro praktickou 

pouţitelnost (realisticky malý výpočetní čas) nutné bez ohledu na úroveň popisu relativistických efektŧ. 
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Tab. 1: Parametry pro molekuly ve vakuu, „HF“ značí Hartree-Fockovu metodu (Häser a 
Ahlrichs 1989) pro základní stav a CIS pro nejniţší excitovaný tripletní stav, metoda „DFT“ 
pak DFT (Treutler a Ahlrichs 1995), resp. TDDFT (Bauernschmitt a Ahlrichs 1996) pro tyto 
stavy. Ta je adiabatická exci. en. (exp. data: uvedena  T0,0, viz

6
). 

a
Thompson et al, 1997.  

 

Molekula Met. báze Rgs [pm] R 
[pm] 

gs  
[cm

-1
] 

es  
[cm

-1
] 

Ta 

[10
3
cm

-1
] 

UO2
2+

 HF T 163,9 2,8 1240   

 DFT S 169,6 6,2 1049 904 15,15 

  T 169,3 6,2 1044 903 15,35 

[UO2(H2O)5]
2+

 DFT S 174,8 4,6 945 832 20,07 

  T 174,2 4,7 945  19,08 

 HF S 169,1 2,6   24,70 

  T 168,3 2,7 1119  24,77 

experiment   177
a
 14±8 870 703

11
 20,48 

[UO2(
2
-SO4)(H2O)3] HF S 177,8 2,4 1057  24,25 

 DFT S 177,5  886   

  T 177,2  861   

  T‘ 171,3  867   

experiment     860 580 20,36 

[UO2(
2
-SeO4)(H2O)3] HF S 171,3 2,4 1043  24,17 

 DFT S 177,9  881   

  T 177,5  875   

experiment     855 637 20,32 

[UO2(OH)(H2O)4]
 +

 HF S 171,2 2,4 1058  23,80 

 DFT T 177,0  888   
 

 

 
Obr. 1: Schéma deexcitace UO2

2+
.     Obr.2: MO diagram UO2

2+
 

 
4 Nekoordinovaný uranylový ion (UO2

2+
) 

Obr. 1 uvádí symetrickou disociační křivku
12

 UO2
2+

 s vyznačením spektrálně aktivních 
přechodŧ v rámci metody (TD)DFT/B3-LYP/def-TZVPP. V rámci tohoto popisu má základní 

stav 0g
+
 symetrii 

1
g

+
 a excitovaný stav 1g symetrii 

3
u (převáţně odpovídá HOMO → 

LUMO jednoelektronovému přechodu u → u). U křivek vyznačené vibrační energetické 
podhladiny odpovídají symetrickému normálnímu modu. Svislé šipky popisují přechody ze 

základního podstavu a
3
u do rŧzných vibračních podhladin X

1
g

+
 (odpovídá luminiscenci) a 

odpovídající prŧběh  vibrační vlnové funkce, absolutní hodnota veličiny R = Res – Rgs 
(zvětšení rovnováţné mezijaderné vzdálenosti v dŧsledku elektronové excitace) parametrizuje 

                                                 
11

 Hodnota byla získána fitem poloh maxim absorpčních píkŧ ~0,01 M UO2
2+

 (Bell a Biggers, 1965). 
12

 Odpovídá případu stejných délek vazeb v kolineární geometrii. 
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poměry ploch píkŧ spekter. Ve schématu (Obr. 2) je patrná velká HOMO-LUMO separace 
(5,32 eV). Vypočtené spektroskopické parametry a srovnání s experimentem uvádí Tab. 1. 
 

 
Obr. 3: Prostorový prŧběh hraničních MO UO2

2+
    Obr. 4:  Luminiscenční spektrum     

[UO2(H2O)5]
2+

 v 10
-4

M roztoku U(VI) v 4M NaClO4, pcH = 2  
 
5 Pentaaquauranylový ion ([UO2(H2O)5]

2+
) 

Adiabatická excitační energie Ta pro pentaaquauranylový ion ve vakuu v rámci metody 
(TD)DFT (B3-LYP, def-TZVPP) se liší o méně neţ 7% od experimentální hodnoty (viz. Tab. 
1), coţ dává naději pro zpřesnění Ta započtením solvatace (případně pouţitím vhodné post-HF 
metody namísto DFT a přesnějším započtením relativistických efektŧ). Podobné tvrzení platí 

pro vibrační frekvence gs (nadhodnocena o 12%) a es (18%). Experimentální hodnoty T0,0 a 

gs z Tab.1 viz (Višňák et al. 2014). Dlouhotrvající byly výpočty vibračních frekvencí v excit. 
stavu (Turbomole počítá v tomto případě silové konstanty numericky), které proto s vyjímkou 
TDDFT/def-SVP nejsou uvedeny (dokončení lze očekávat v nejbliţších dnech). Komplex 
v základním i excitovaném stavu mírně preferuje geometrii D5h nad C2v (viz obr. 5, struktury 
se energeticky liší v závislosti na metodě o 100 aţ 400 cm

-1
), v literatuře lze nalézt ab initio 

výpočty vedoucích na C2v i na D5h. Na geometrii molekuly mŧţe mít vliv případné započtení 
solvatace. 

 
 

6 Síranový komplex [UO2(
2
-SO4)(H2O)3] 

Isomer obsahující bidentátně koordinovaný síranový ligand, v roztoku je však přítomen 

také [UO2(
1
-SO4)(H2O)3,4]. Z časových dŧvodŧ byl proveden výpočet geometrické 

optimalizace v excitovaném elektronovém stavu pouze pro případ metody CIS/def-SVP. 
Hodnota Ta není pro CIS/def-SVP kvantitativně shodná s experimentem, lze ale pozorovat její 
pokles koordinací síranového ligandu (24,70·10

3
cm

-1 → 24,25·10
3
 cm

-1
). Byl pozorován také 

pokles gs vzhledem k [UO2(H2O)5]
2+

 a její hodnota dobře odpovídá experimentu. 
 

7 Poděkování 
Za rady děkuji Ing. L. Sobkovi a za zaslání vstupních geometrií komplexních sloučenin 

Mgr. J. Šeberovi, PhD. Práce vznikla za přispění grantu SGS13/224/OHK4/3T/14. 
 
8 Závěr 

Bylo dosaţeno kvalitativní korelace ab initio kvantově-chemickým výpočtem získaných 
spektroskopických parametrŧ pentaaqua uranylového komplexu [UO2(H2O)5]

2+
 a uranylového 

  
Obr. 5: Moţné geometrie studovaných molekul, zleva UO2

2+
, dvě moţné geometrie 

[UO2(H2O)5]
2+  

a  síranový komplex [UO2(
2
-SO4)(H2O)3]. 
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komplexu se síranovými ionty [UO2(
2
-SO4)(H2O)3] a hodnotami z fitu luminiscenčních 

spekter. Studie je prvním krokem k přesnějším výpočtŧm (plánuji ji rozšířit o další sloučeniny 
uranylu, pouţít metod typu Coupled-Clusters, k popisu relativistických efektŧ pak DKH 
transformaci i hamiltonián Diracova typu a studovat vliv solvatace). 
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EXPERIMENTÁLNÍ OVĚŘENÍ POUŢITÍ ULTRAZVUKU PRO MĚŘENÍ 
DEFORMACE PALIVOVÉHO SOUBORU 

 
Pavel Nerud, Marcin Kopeć 

Centrum výzkumu Řež, Hlavní 130, Husinec-Řež, 250 68 
Pavel.Nerud@cvrez.cz, Marcin.Kopec@cvrez.cz 

 
Abstrakt 

 
Interní projekt Centra výzkumu Řeţ byl zaměřen na experimentální ověření měření 

geometrie hexagonálního palivového souboru pomocí ultrazvuku. Záměrem bylo vyuţít jiţ v 
zahraničí pouţívanou metodu ultrazvukového měření deformace ozářeného čtvercového 
paliva a modifikovat ji pro účely pouţití zejména v JE Temelín. Součástí projektu bylo ověřit 
vhodnost navrţené metody pro vývoj budoucího inspekčního zařízení pro hexagonální 
palivový soubor. 

 
Úvod 

Pro bezpečný provoz jaderného reaktoru je nutno kontrolovat nejen stav tlakové 
nádoby a jeho vnitřních součástí, jiných součástí primárního okruhu, ale také pouţívaného 
jaderného paliva. To je prováděno z dŧvodu bezpečného opakovaného pouţití palivových 
souborŧ. Zachování geometrické stability paliva je vyţadováno z dŧvodu spolehlivé kontroly 
reaktivity a dostatečné schopnosti odvodu tepla produkovaného ze štěpení. Také velká část 
nejistot a neurčitostí ve znalosti rozloţení tepelného výkonu v aktivní zóně je spojena 
s deformacemi paliva. 

 
V prŧběhu pravidelných odstávek výrobního bloku je prováděna u vybraných 

bezobálkových palivových souborŧ vizuální prohlídka se zhodnocením stavu pokrytí 
palivových proutkŧ, součástí souboru, a také měření jeho deformace. 

 
Centrum výzkumu Řeţ provádí vizuální prohlídky a měření deformace ozářených 

palivových souborŧ v jaderné elektrárně Temelín, která pouţívá šestiboké bezobálkové 
palivové soubory typu. Tyto práce jsou jiţ od roku 2008 prováděny jako podpora JE Temelín 
při hodnocení stavu aktivní zóny. Z dŧvodu nutnosti velkého časového fondu pro inspekce 
jednoho palivového souboru současnou metodou byla v CV Řeţ navrţena metoda měření 
zaloţená na automatickém sběru dat z ultrazvukových sond. Ta by několikanásobně urychlila 
a zpřesnila měření deformace z dŧvodu eliminace lidské chyby a moţnosti provádění během 
vizuální inspekce. 

 
Deformace palivových souborŧ 

 

K deformaci souboru dochází vlivem provozních zátěţových podmínek a jejich změn. 
Mezi provozní zátěţe mající vliv na deformaci palivových souborŧ při provozu jaderného 
reaktoru patří změny: 

a) teploty chladiva, 
b) tlaku chladiva, 
c) prŧtoku chladiva a hydraulického odporu, 
d) ozáření paliva, 
e) vibrací paliva a vnitřních částí reaktoru, 
f) mechanických vlastností pouţitých materiálŧ, 
g) chemického reţimu primárního okruhu, 
h) sil pŧsobících na palivo (od bloku ochranných trub, od ostatních souborŧ). 
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Deformace, které měří Centrum výzkumu Řeţ na palivových souborech v JE Temelín, 
jsou: 

a) zkrut palivového souboru mezi paticí a hlavicí, 

b) prŧhyb palivového souboru, 

c) prodlouţení palivového souboru, 

d) prodlouţení palivových proutkŧ. 

 

Vzájemná závislost posunŧ distančních mříţek (viz obrázek 1) a jejich sklonu při 
prŧhybové deformaci palivového souboru je popsána prŧhybovou křivkou. Prŧhybová křivka 
je určena materiálovými vlastnostmi součástí palivového souboru (patice, hlavice, distančních 
mříţek, vodicích trubek a centrální nosné trubky, palivových proutkŧ) a jejich vzájemnými 
vazbami. Distanční mříţky jsou v ideálním případě přesně kolmé na prŧhybovou křivku. 
Jejich normálový vektor splývá s derivací prŧhybové křivky v daném místě. Obecná 
deformace palivového souboru se skládá z prŧhybové a zkrutné deformace současně. 

 
Měření deformace na mobilním stendu inspekcí a oprav (MSIO) 

 
Inspekce palivových souborŧ probíhají kaţdý rok v prŧběhu odstávky bloku. Měření 

probíhají pod hladinou chladiva (z dŧvodu stínění a nutnosti odvodu zbytkového tepla) na 
Mobilním stendu inspekcí a oprav (MSIO), který je umístěn v šachtě transportního 
kontejneru, přiléhajícím k bazénu skladování vyhořelého paliva. 

 
Všechny měřené parametry na MSIO jsou v současné době měřeny pomocí kamery a 

lidského vnímání. Tento přístup je tudíţ zatíţen řadou systematických i náhodných chyb 
měření. Z dŧvodu poţadavku na zpřesnění a zrychlení měření deformace (prŧhybu a zkrutu 
palivového souboru) byl navrţen postup měření pomocí ultrazvuku. Výhodou tohoto měření 
je odstranění náhodných chyb měření a také moţnost automatizace procesu. Automatické 
systémy měření jsou ve světě jiţ pouţívané. 

 

Obrázek 1 Schématické zobrazení deformace PS prŧhybem a 

zkrutem 
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Experimentální vybavení v CV Řeţ 
 

Distanční mříţka je umístěna na pohybový systém, který umoţňuje simulovat pohyb 
mříţky v rovině podobně jako při prŧhybu a zkrutu palivového souboru (posun ve dvou osách 
a rotaci ve dvou osách). Dvě ultrazvukové sondy jsou umístěny tak, aby paprsky mířily kolmo 
ke dvěma stranám distanční mříţky. Z dŧvodu velkého útlumu ultrazvukových vln v plynech, 
je nutno měření vzdálenosti sonda-mříţka provádět ve vyhřívané nádrţi pod hladinou vody. 
Ta také imituje chladivo v bazénu vyhořelého paliva při inspekcích v jaderné elektrárně. 

 
 

 
 

Obrázek 2 Experimentální ultrazvukové 
zařízení 

Obrázek 3 Umístění ultrazvukových sond a distanční mříţky 
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Při měření pozice jsou pomocí defektoskopu měřeny dvě vzdálenosti mezi sondami a 
povrchy distanční mříţky a také mnoţství energie odraţené nazpět do sond. Na grafu 
defektoskopu se změna vzdálenosti sonda – mříţka projeví ve změně x-ové souřadnice, 
procento odraţené energie je vyjádřeno poklesem vrcholu defektoskopické křivky. Po 
přepočtení pomocí vztahŧ je vyjádřena poloha středu distanční mříţky vzhledem k výchozí 
poloze. 

 

 

Výsledky a grafy 
 
Výsledky byly po měření zpracovány a zaneseny do grafu, který je na obrázku 5. Ideální 

nastavované polohy jsou vyznačeny modře, změřené a vypočtené mají červenou barvu. V 
grafu je dobře vidět rozdíl mezi ideálními a naměřenými polohami distanční mříţky. 

 
 

Obrázek 5 Přesnost měření polohy distanční 
mříţky (modře - nastavované polohy, červeně - 

detekované a vypočtené polohy) 

Obrázek 4 Zobrazení signálu ultrazvukových sond na 
obrazovce defektoskopu 
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Z naměřených dat vyplynulo, ţe navrţená metoda měření pomocí dvou ultrazvukových 

sond je vhodná pro měření celého palivového souboru. Metodu měření pozic distančních 
mříţek pomocí ultrazvuku je moţno aplikovat i na pouhé měření a okamţité vykreslení 
deformačních křivek - pospojováním bodŧ v grafu pozic distančních mříţek, bez následného 
výpočtu deformační křivky, jejíţ výpočet upřesňuje představu o deformaci palivového 
souboru. 

 
Rozdíl v polohách jednotlivých odpovídajících bodŧ je zpŧsoben sčítáním několika 

chyb, například vŧlí v pohybovém systému, zavěšením distanční mříţky, nedostatečnou 
tuhostí stendu, chvění a dalších. Vzhledem k tomu, ţe některé tyto nedostatky se jiţ podařilo 
odstranit, je pravděpodobné, ţe nastavované a naměřené polohy se k sobě budou více 
přibliţovat. Přesnost měření poloh distančních mříţek pomocí ultrazvuku se pohybuje na 
úrovni 0,2mm, coţ je pro měření prŧhybu palivového souboru dostatečné. 

 
Aplikace metody v prŧběhu inspekcí paliva 

 
Hlavním nedostatkem aplikace ultrazvukového měření na současném inspekčním stendu 

je radiační odolnost ultrazvukové sondy. Dosud provedené zkoušky nebyly prováděny 
v radiační prostředí a nebyla tudíţ prokázána trvalá odolnost běţné sondy vŧči radiaci. Je ale 
moţno provézt stínění, případně pouţít speciální radiačně odolné ultrazvukové sondy. 

 
Dalším technickým problémem pro aplikaci je umístění ultrazvukových sond pro 

měření. V principu jsou moţné dva systémy: 
a) velké mnoţství pevně uchycených měřicích sond, 
b) nízký počet sond umístěných na vozíku pohybujícím se podél palivového souboru. 

 
Oba dva dané systémy mají své výhody a nevýhody pro pouţití. Systém měření 
s pohyblivým vozíkem je oproti systému s pevnými sondami relativně levný, problém 
pouţití pohyblivého vozíku spočívá v zanesení několika chyb měření v dŧsledku 
pohybu vozíku. Oba tyto systémy vyţadují umístění palivového souboru do pevné 
pozice, coţ vyţaduje prodlouţení času inspekce. 
Změny teploty chladiva mají vliv na přesnost měření, problém bude nutno vyřešit 

zejména v kalibraci sond mezi spodní a horní distanční mříţkou. 
Dalším problémem, který bude nutno pro aplikaci vyřešit je vzájemné ovlivňování 

ultrazvukových sond a jejich vhodné umístění vŧči palivovému souboru i vŧči sobě vzájemně. 
 

Závěr 
 
V CV Řeţ bylo pro zjednodušení a zrychlení měření deformace palivových souborŧ 

navrţeno zařízení pro ověření přesnosti měření ultrazvukem. Tato metoda zaloţená na měření 
vzdálenosti dvou bočních stran distanční mříţky od dvou ultrazvukových sond umoţní 
výrazně zkrátit dobu měření deformace jednoho palivového souboru. Při pouţití 
ultrazvukových sond je moţné výrazně zvýšit i dosahovanou přesnost měření. 

Předpoklady byly naplněny a pouţití ultrazvuku je při vyuţití automatizace uvaţováno 
do budoucna i v prŧmyslu. Oblastí pro vyuţití je projekce automatizovaného systému měření 
deformace. 

 
Jelikoţ navrţená metoda měření není bezproblémová, vyţaduje další vývoj metodiky i 

inspekčního zařízení. V současné době probíhá v CV Řeţ další vývoj zařízení a metodiky 
měření s pouţitím bezkontaktních metod měření. 
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Abstract 

Study is dedicated to the neutronic analysis of the CFV SFR CAPRA core design. In the 
case of CAPRA core, demands for a reactivity control are higher than for a reference core. 
One possible way how to ensure a certain amount of negative reactivity is to boost control 
rods worth. The main part of the study is aimed on the proposal of appropriate control rod 
design. At first, the European Fast Reactor (EFR) control rod design with high enriched boron 
carbide B4 C as absorbator material was tested. Considering costly and difficult enrichement 
process, usage of the natural boron carbide absorbator is desired. Obviously, the use of the 
natural boron leads to the CR worth reduction. In order to increase it to the required value, a 
moderator material was inserted inside the control rod. Various materials and geometric 
configurations were examined to find an optimal solution corresponding with the EFR based 
CR worth value. 

 
1 Sodium Cooled Fast Reactor 

Sodium Cooled Fast Reactor (SFR) is one of the Generation IV concepts. SFR is fast 
neutron spectrum system, which implies several advantages such as resource utilization and 
waste minimization in the terms of use of spent fuel from light water reactors. Plutonium 
production in active core during the operation is sufficient for neutron balance in terms of the 
sustainability. Based on the current studies, core design has a high internal conversion ratio, 
resulting in breakeven breeding without radial fertile blanket. As a further matter, an internal 
breeding gain close to zero is important for safety management, since it contributes to reduce 
the loss of reactivity per cycle and also the reactivity excess at beginning of cycle. Coolant 
void effect is also essential safety aspect. [1] 

CAPRA means "Consomation Accrue du Plutonium dans les reacteurs RApides" or 
Enhanced Plutonium Consumption in fast Reactors, is a French leads study of plutonium and 
minor actinides transmutation in fast reactors. CAPRA core with focus on plutonium 
transmutation is used in this paper. In order to increase plutonium transmutation, CAPRA 
core has a higher enrichment. Keeping the core power constant at 3600 MWth, reactivity level 
becomes undesirebly high. To keep it down, diluting the fuel is needed. Fuel is dilueted in 
three levels: annular fuel pellets are smaller, the fuel subassembly contains fake diluent pins 
and core contains 52 diluent subassemblies with no fuel. Spinel MgAl2O4 was chosen as an 
diluent due to its stability under irradiation and neutron transparency. Another way to look at 
dilution is to say that about half of 

238
U has been replaced by diluent. [2] 

 
2 Low Void Effect Core Design 

This study is based on CFV core design. CFV is a French acronyme for low void effect 
core and represents the innovative core design currently studied and developed at CEA.  The 
CFV core resulted from a number of geometrical improvements of previous SFR designs with 
focus on void effect decreasing. 

To reduce the sodium void worth, two methods can be applied: by decreasing the 
absorption component or by increasing the leakage one. Decreasing of absorption component 
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can be reached by reduction of volume fraction of sodium in the subassembly dimensioned 
with large annular pellets and small spacer wire. Increasing the leakage component is based 
on an appropriate heterogeneous axial core arrangement. [3] 

The CFV core geometry is shown in the Fig.1. Based on the sodium temperature 
distribution, the most effective leakages will be on the top of the core, where the margin to 
sodium boiling is minimum. Sodium plenum is used on the top of the core geometry. Plenum 
is filled by hot sodium during nominal operation. In the case of the coolant leakage, the 
sodium density decreases due to higher temperature and subsequently neutron leakage is 
enhanced. The reason of placing the absorbing layer above the plenum is protection of 
neutron return to active core. During nominal conditions, plenum with absorber layer exhibit 
role of efficient reflector. To ensure that neutron leakage level is significant in voided 
conditions, the plenum size must be large enough. Appropriate plenum thickness should be 
more than neutron mean free path in the region ~10 cm and less than neutron scattering lenght 
~60 cm. Thickness 30 cm seems to be optimal. [3] [4] 

For effective usage of the plenum in voided conditions, increasing the flux out the upper 
border of the core is necessary to maximize neutron leakage. The addition of an internal 
blanket zone in the middle of core geometry will push up neutron flux level in the upper part 
of the core. It also leads to reducing the axial power peaking factor. Obviously, thickness of 
blanket zone has to be adapted to the core height, since too small layer has no effect and too 
large layer will divide core in two parts. Relevant estimation  of blanket zone thickness  seems 
to be essential. Optimal thickness of the layer is based on the scattering length of neutrons in 
the fertile area 15 cm. Layer thickness should be not less than one neutron scattering lenght 
and not more than 2-3 times the scattering lenght. It represents maximum thickness that 
neutron can cross without being significantly captured. [3] [4] 

 
Fig.1: CFV core geometry [3] 

 
As could be seen in the Fig.1, inner and outer fissile zone has not the same height. This 

improvement also contributes to neutron leakage surface increasing. The fissile zone in the 
CFV core is reduced due to addition of inner blanket. If core dimensions remain constant, to 
maintain criticality fuel enrichment has to be enlarged. [3] 
 
3 Reactivity Control System 

In this paper, a burner version of the self-breeder industrial CFV core was introduced. 
3-dimensional hexagonal model of the 3600 MWth CFV core was developed using the 
ERANOS/PARIS calculation tools. Model consists of active core, radial reflector and safety 
rod system. Active core includes 2 fuel zones - inner zone and outer zone. Inner zone contains 
348 fuel subassemblies and is divided into upper and lower part in axial direction. In between, 
MgO inert blanket zone is placed. Outer part of active core contains 126 fuel subassemblies 
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and its height is 10 cm greater than inner part. Fuel subassembly contains 469 pins - 351 fuel 
pins and 118 MgO pins. The PuO2 volume fraction in the inner core reaches 36 % and 34 % 
in the outer core. Fuel pin consists of MOX pellets with stainless steel cladding. Model 
includes also lower inert blanket zone and sodium plenum with absorbing protection in the 
upper part of active core. The control rod system is composed of 13 diverse safety devices 
(DSD) and 24 control safety devices (CSD) arranged in three rings. Homogeneous CR 
composition is given by Tab.1. Positions of CSD and DSD in active core (AC) is shown in 
Fig.2. Active core is surrounded by three homogeneous rings of radial reflector. [4] 

 
Table 1: Homogeneous composition of the EFR control rod 

Component Material Volume fraction [%] 

Absorber B4C 31.07 

Coolant Na 42.14 

Cladding ODS 17.03 

Wrapper EM10 9.76 

 

 
Fig.2: Radial cross section of the CFV core 

 
4 Heterogeneous Control Rod Design 

The main part of the study is dedicated to the proposal of control rod (CR) design for 
CFV CAPRA core. Heterogeneous CR design for CFV CAPRA core has not been performed 
yet, just homogeneous model was used for ERANOS calculation. Homogeneous CR 
composition is given by Tab.1. In the heterogeneous CR, the neutron flux gradient is 
relatively large at the material interfaces. CR worth is lower than homogeneous one also for 
self shielding effect in absorber layer. Therefore, to propose optimal heterogeneous CR design 
seems to be essential. 

Proposal of heterogeneous control rod design includes proposal of an absorber pin 
radius, number of pins and also radial pin distribution in CR. Initial design is related to 
European Fast Reactor (EFR) documentation. CSDs and DSDs have different design. DSDs 
are used for emergency reactor shutdown, so its worth should be higher. Absorber self-
shielding effect causes the pin diameter increases, control rod worth decreases, and 
conversely. Therefore, DSD has pins with smaller diameter than CSDs. To keep absorber 
volume fraction constant, DSD has one extra ring of pins. Both DSD and CSD design are 
shown in the Fig.3. 

The basic assumption is all control rods will be dropped into the active core in the case 
of emergency. At first, the homogeneous control rod worth was investigated. The reactivity 
worth was calculated for all control rods fully inserted in the core. The comparison of 
homogeneous and heterogeneous CR worth is given by Tab.2. 
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Fig.3:               a) CSD design                                                       b) DSD design 
 
Table 2: Comparison of the CR Worth in the Homogeneous and Heterogeneous Case 

Parameter Homogeneous design [pcm] Heterogeneous design 
[pcm] 

90% B4C 11 040 9104 

Natural B4C 7235 6127 

 
Heterogenity effect appeared and its value is 1936 pcm. High enriched boron carbide is 

used as absorber material in the reference EFR control rod design. Due to expensive 
enrichment process, usage of natural boron carbide is desired. Since most of capture reactions 
occur at 

10
B

 
 isotope, natural boron carbide usage leads to control rod worth decreasing. As 

could be seen in the Tab.2, CR worth difference is significant and it is higher in the 
homogeneous case. 
 
5 Control Rod Design Optimization 

Seeing that CR with natural boron absorber has lower worth, design optimization is 
necessary.   Utilization of moderator seems to be a good option. Following materials were 
chosen for this purpose: metallic berylium Be, magnesium oxide MgO, zirconium dihydride 
ZrH2 and graphite C. The reason to give the preference to metallic berylium over the BeO is 
higher light nuclei volume density. MgO is used also in inert layer at core midplane. ZrH2 
contains two light hydrogen nuclei which makes it to be a good moderator. Nevertheless, 
dissociation temperature of ZrH2 has to be considered. Absorber pins will be replaced by 
moderator pins in order to push neutron spectrum to thermal energy range and increase 
capture at 

10
B.  Putting moderator into control rod also leads to lower absorber volume 

fraction. To increase CR worth, appropriate spatial distribution of pins is required. Several 
geometric configuration were investigated. Cross sections of DSDs optimized design could be 
seen in the Fig.4. For the CSDs, the same configurations were tested. 

  

    
Fig.4: Radial cross sections of various DSD designs 
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The results are given by Tab.3. As expected, the best CR worth values were obtained in 
the case of ZrH2 moderator. The second highest values were achieved with use of the metalic 
berylium moderator. The results for the graphite and magnesium oxide are very similar each 
other and about 1000 pcm lower than values for ZrH2.      

In the term of spatial pin distribution, the placing moderator to the inner part of the 
assembly gives more satisfaying values. Changing the inner ring seems to be the best 
geometrical arrangement. Replacement also inner absorber pin by moderator does not so 
important effect to CR worth, it decreases about 100 pcm. On the other hand, putting 
moderator to the outer ring leads into the lowest CR worth values. The reason is, moderator 
causes also reflection of neutrons to fuel subassemblies. As we can see in the Tab.the CR 
worth differences between moderator materials are greater for the configurations with lower 
worth.   
Tab.3: Comparison for CR Worth Values for Different Materials and Configurations                   

Moderator 1st ring [pcm] 2nd ring [pcm] Inner ring 
[pcm] 

Inner pins 
[pcm] 

ZrH2 5278 6431 6319 6260 

Be 4623 5365 5824 5757 

MgO 4082 5152 5732 5655 

C 4178 5244 5770 5697 

                                                                  
Based on the results, ZrH2 placed to the inner ring seems to be the best option. 

However, dissociation temperature of zirconium dihydride needs to be taken into account. 
Considering that the dissociation temperature of zirconium dihydride is very close to the 
reactor operating temperature, it is not compatible with real usage in the contol rod 
subassembly. Zirconium dihydride could be used just for demonstration of the moderation 
effect. Accordingly, the berylium placed in the inner ring becomes the optimal CR design. 

 
Fig.5: CR Design with One Extra Absorber Ring 

 
Considering the free volume in the CR design, one extra ring of absorber pins was 

added in the case of "inner ring " design, in the interest of pushing CR worth. Special ring of 
natural boron carbide absorber was added in both CSDs and DSDs subassemblies. Design is 
shown in the Fig.5. Calculations were provided for all CR fully inserted in the core. CR 
worths are given by Tab.4. Results show, CR worth increased almost 2000 pcm for 
heterogeneous design without moderator and around 1000 pcm with the usage of moderator 
materials. In the case of zirkonium hydride and graphite the CR worth is even higher than in 
the case of CR without moderator. The reason is, absorber self-shielding effect is not so 
significant as for the arrangement without moderator pins. Increasing caused by adding extra 
absorber ring is noticeable, so this improvement seems to be promising for the next studies. 
Since extra absorber is placed innstead of coolant, thermal hydraulics analyze is necessary to 
confirm feasibility of this design. 
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Tab.4: Comparison of the CR Worth with One Extra Absorber Ring 

 90% 
10

B [pcm] Natural B4C [pcm] Extra ring [pcm] 

Withou mod. 9104 6127 7932 

ZrH2 9261 6319 8094 

Be 8995 5824 7572 

MgO 8935 5732 7662 

C  5770 8958 

 
6 Conclusion 

Control rod design for SFR CAPRA needs was developed and many various 
configurations were tested. Design with high enriched boron carbide absorber seems to be 
optimal in term of CR worth. For the practical reasons, high enriched boron was replaced with 
natural boron and moderator materials were used to boost CR worth to required value. The 
best results were obtained for zirconium dihydride moderator material. However, ZrH2 usage 
in CR assembly is not possible due to relatively low dissociation temperature. From the 
practical point of view, metallic berylium in the "inner ring " configuration is eligible design.  
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Abstrakt 

Součástí ÚJV Řeţ, a. s., který je vedoucí organizací v oblasti jaderného výzkumu a 
vývoje v ČR je i oddělení Měření a laboratoře. Toto oddělení zajišťuje komplexní sluţby v 
oblasti měření ionizujícího záření. V rámci oddělení je zastoupena Centrální analytická 
laboratoř – zkušební laboratoř (akreditovaná laboratoř pro provádění radiochemických 
analýz), Záruková laboratoř, která je součástí sítě laboratoří IAEA (analýzy jaderných 
materiálŧ – zárukový program) a Laboratoř charakterizace radioaktivních odpadŧ (RAO). 
Laboratoř charakterizace RAO je od roku 1995 součástí sítě evropských laboratoří „European 
Network of Testing Facilities for the Quality Checking of Radioactive Waste Packages“. 
Charakterizované RAO pocházejí z institucionální sféry (výzkum, prŧmysl, zdravotnictví, 
atd.) v ČR. Vzhledem k rŧznorodosti zpracovávaných institucionálních RAO má jejich 
charakterizace velký význam, a to z hlediska legislativy, podmínek přijatelnosti RAO 
k uloţení do příslušného úloţiště RAO a volby nejvhodnějšího postupu zpracování. Kromě 
běţných standardních měření (měření dávkového příkonu, povrchové kontaminace, 
laboratorní analýzy) se v Laboratoři provádí také pokročilé metody nedestruktivní 
charakterizace RAO. Pro zjištění informací o radionuklidovém sloţení a aktivitě RAO existují 
dvě základní metody nedestruktivní a destruktivní. Jednou z pokročilých nedestruktivních 
metod je pouţití segmentového gamma-scanneru (SGS). SGS slouţí ke gamaspektrometrické 
charakterizaci velkoobjemových RAO (maximální hmotnost objektu 600 kg a rozměr                   
60 x 90 cm, ekv. 216 l sud). Výsledkem měření je kromě segmentových spekter a jednoho 
součtového spektra obrázek prŧmětu interního rozloţení detekovaných radionuklidŧ na 
povrch obalového souboru RAO. Pomocí získaných dat (detekované radionuklidy, 
homogenita rozloţení radionuklidŧ v RAO, pŧvod RAO) je moţné vypočítat aktivitu 
poţadovaných radionuklidŧ v daném RAO.  

 
1 Úvod 
 ÚJV Řeţ, a. s. (dále jen ÚJV), který vznikl v roce 1955, je v současné době je vedoucí 
organizací v oblasti jaderného výzkumu a vývoje v ČR. V rámci ÚJV je oddělení Centrum 
nakládání s radioaktivními odpady (RAO), které poskytuje komplexní servis tj. převzetí, 
charakterizace, skladování, zpracování a úprava RAO do formy umoţňující uloţení v úloţišti 
RAO) při nakládání s institucionálními RAO, přičemž pokrývá cca 95 % trhu v ČR. 
Institucionární RAO pochází z různých oblastí (výzkum, prŧmysl, zdravotnictví, atd.), 
přičemţ z 60 % jsou tvořenu RAO z provozu ÚJV. Vzhledem k rŧznorodosti těchto RAO, je i 
jejich radionuklidové sloţení rŧznorodé. V rámci procesu nakládání s RAO je dŧleţitá jeho 
charakterizace (zjištění příkonu dávkového příkonu, povrchové kontaminace, 
radionuklidového sloţení, ard.), která má velký význam, a to z hlediska legislativy, podmínek 
přijatelnosti RAO k uloţení do příslušného úloţiště RAO a volby nejvhodnějšího postupu 
zpracování. Následně po upravení RAO do formy vhodné k uloţení se prování kontrola 
upravených RAO např. ve 216 l sudech, které jsou odváţeny do úloţiště RAO.   
 
2 Charakterizace RAO 
 Nedílnou součástí nakládání s RAO je charakterizace RAO. Tato charakterizace má 
velký význam vzhledem k rŧznorodosti institucionálních RAO a také z hlediska legislativy, 
podmínek přijatelnosti RAO k uloţení, volby nejvhodnějšího postupu zpracování a ke 
kontrole pravdivosti deklarace RAO pŧvodcem těchto odpadŧ před předáním k likvidaci. 
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Charakterizace RAO je v rámci oddělení Měření a laboratoře zajišťována Laboratoří 
charakterizace RAO (dále Laboratoř), která je od roku 1995 součástí evropské sítě laboratoří 
„European Network of Testing Facilities for the Quality Checking of Radioactive Waste 
Packages“. V Laboratoři se provádí jak standardní měření (měření dávkového příkonu, 
povrchové kontaminace obalového souboru), tak i nadstandardní měření (nedestruktivní a 
destruktivní analýza). Tato nadstandardní měření se provádějí z dŧvodu zjištění 
radionuklidového sloţení RAO. Nedestruktivní analýza je prováděna pomocí 
gamaspektrometrie a výsledkem měření je informace o obsaţených radionuklidech, jejich 
mnoţství a aktivitě. Podle rozměrŧ RAO se pouţívá spektrometrické měření buď 
nízkoobjemových RAO (laboratorní měření malých vzorkŧ) nebo velkoobjemových RAO 
(např. 216 l sudŧ), které se měří pomocí segmentového gamma-scanneru (SGS) - popis níţe. 
Touto nedestruktivní analýzou se v relativně krátkém čase a bez vzniku sekundárního RAO 
získají potřebné informace. Podmínkou nedestruktivní analýzy je ale přítomnost radionuklidŧ, 
které emitují gama záření o dostatečné energii a intenzitě. Pokud alfa nebo beta radionuklidy 
nemají doprovodnou gama sloţku o dostatečné energii jsou tyto radionuklidy obtíţně 
stanovitelné nedestruktivní analýzou. Pro získání poţadovaných informací o čistých alfa a 
beta radionuklidech je zapotřebí pouţít destruktivní analýzu, kterou v oddělení Měření a 
laboratoře provádí akreditovaná laboratoř pro provádění radiochemických analýz - Centrální 
analytická laboratoř - zkušební laboratoř (CAL – ZL). Hlavní výhodou destruktivní analýzy je 
moţnost stanovení širokého spektra radionuklidŧ. Naproti tomu k její nevýhodě patří vznik 
sekundárního RAO a delší čas k provedení této analýzy. Z hlediska přesnosti je u destruktivní 
analýzy dŧleţité správné určení místa pro odběr representativního vzorku (tzv. hot-spot). 
K určení místa odběru representativního vzorku mohou pomoci právě pokročilé metody 
nedestruktivní analýzy za pouţití SGS.   
 
3  Měření za pouţití segmentového gamma-scanneru (SGS) 
 V roce 1995 vznikl program, jehoţ cílem bylo vybavit Laboratoř prostředky na 
kontrolu upravených RAO (obvykle ve 216 l sudu) před jejich uloţením do úloţiště RAO. Pro 
tento účel byla Laboratoř vybavena SGS, viz. Obr. 1, který byl v roce 1997 pořízen v rámci 
projektu technické podpory Mezinárodní agentury pro atomovou energii ve Vídni. Výstupem 
měření za pouţití SGS je gama-spektrum s obrázkem prŧmětu interního rozloţení 
poţadovaných vybraných radionuklidŧ na povrch obalového souboru RAO. Pomocí 
získaných dat se v programu ISOCS vypočítá přibliţná aktivita daného RAO. Toto zařízení je 
dnes v Laboratoři pouţíváno pro kontrolu upravených RAO před uloţením do úloţiště RAO, 
k charakterizaci velkoobjemových RAO, kontrole pravdivosti deklarace radionuklidŧ 
pŧvodcem daného RAO, atd. 
 
3.1  Popis segementového gamma-scanneru 
 Segmentový gamma-scanner se skládá z mechanické a softwarové části.  
Mechanickou část tvoří: 

 mechanická točna umoţňující otáčení měřeným objektem (např. 216 l sudem) 
o nosnost je max. 600 kg (lze ji výjimečně překročit) 
o max. prŧměr objektu je 60 cm, s nutností manuálního vystředění měřeného 

objektu 
 posuvný rám umoţňující měřit daný objekt v horizontální poloze ve vzdálenosti             

20 cm aţ do 100 cm od detektoru   

  „kolimátor “ umoţňující posouvání detektoru s kolimátorem ve vertikálním směru aţ 
do výšky 80 cm (výška 216 l sudu) 

o HPGe detektor s relativní účinností 40 % 
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Softwarovou část tvoří: 

 program Genie 2000 - universální software na komplexní analýzu naměřených 
spekter 

 program ISOCS - slouţí k výpočtu účinnostních křivek detektoru libovolné, ne příliš 
komplikované geometrie měření 

 

 
Obr. 1: Fotografie segmentového gamma-scanneru s měřeným 216 l sudem s RAO 
 
3.2  Prŧběh měření a zpracování dat 
 Spektrometricky se měří rozloţení gama záření na povrchu měřeného objektu. Rozsah 
moţného počtu měřených segmentŧ je minimálně 0 x 3 segmentŧ po maximálně 96 x 96 
segmentŧ, přičemţ zvýšení počtu segmentŧ je vţdy po násobcích 2. Doba  měření jednoho 
segmentu je od 5 do 99 999 sekund (27,5 hodin). Při typickém měření se pouţívá měření           
12 x 12 segmentŧ. Výsledkem měření jsou spektra jednotlivých měřených segmentŧ 
s radinuklidy nacházející se uvnitř měřeného objektu, které emitují gama záření o dostatečné 
energii a intenzitě.  Dalším krokem je provedení analýzy jednotlivých segmentových spekter, 
kde se sleduje pouze měřená intenzita detekovaných radionuklidŧ. Poté se programem nechá 
vytvořit součtové spektrum ze všech spekter jednotlivých segmentŧ. U tohoto součtového 
spektra se označí vybrané radionuklidy (tzv. ROI - Region of Interest), u kterých je 
poţadováno zjištění její distribuce v měřeném objektu. Příklady obou typŧ spekter jsou 
uvedeny na Obr. 2a a 2b. 
 

 
Obr.  2a:  Příklad spektra jednoho segmentu 
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Obr.  2b:  Příklad součtového spektra 

 Posledním krokem je vizualizace distribuce jednotlivých vybraných radionuklidŧ 
uvnitř měřeného objektu (prŧmět rozloţení na povrch měřeného objektu) viz. Obr 3. Tato 
operace se provádí pomocí makra programu Excel  

             
Obr. 3: Ukázka grafu distribuce 

241
Am (59,54 keV). R1-R12 jsou úhlové polohy                 

a V1-V12 jsou vertikální polohy skeneru. Jedná se o nehomogenní rozložení aktivity 
137

Cs se dvěma hot-spoty zhurba ve střední části měřeného 216 l sudu 
 
 Na základě rozloţení radionuklidŧ na povrchu měřeného objektu se provede odhad 
vnitřní struktury objektu a z hmotnosti a objemu měřeného objektu se vypočítá prŧměrná 
hustota. Pokud jsou k dispozici doplňující informace, pouţijí se k upřesnění odhadu. Pomocí 
softwaru ISOCS, kde se namodeluje měřený objekt se všemi potřebnými parametry, se 
vypočítá orientační měrná či celková aktivita jednotlivých vybraných radionuklidŧ 
v měřeném objektu. U homogenních měřených objektŧ je nejistota měření obvykle do 30 %. 
Pro zjištění konečné aktivity se odebere vzorek z nejaktivnějšího místa (tzv. hot-spot) a změří 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

73 

se jeho aktivita pomocí destruktivních metod ba CAL-ZL. Na základě takto zjištěné aktivity 
se upraví a rozpočítá aktivita celého povrchu měřeného objektu.  
 
4  Závěr 
 Pouţívání segmentového gamma-scanneru pro nedestruktivní analýzu 
velkoobjemových RAO (hlavně 216 l sudŧ) se plně osvědčilo a stalo se nezbytnou součástí 
charakterizace RAO v Laboratoři charakterizace RAO, které slouţí jako servisní sluţba pro 
Centrum nakládání s RAO. Slouţí jednak k verifikaci doloţené aktivity a radionuklidového 
sloţení RAO deklarované pŧvodcem RAO a u neznámých RAO lze pomocí této metody 
odhadnout obsah radionuklidŧ emitujících gama záření a jejich aktivitu. Tuto metodu 
gamaspektrometrie lze pouţít u homogenních RAO a objektŧ, kde je pak nejistota měření 
obvykle do 30 %.  Nutnou podmínou pro měření na SGS je přítomnost radionuklidŧ 
emitujících gama záţení o dostatečné energii a intenzitě. Výsledkem měření je je kromě 
segmentových spekter a jednoho součtového spektra obrázek průmětu interního rozložení 
detekovaných a vybraných radionuklidů na povrch obalového souboru RAO. SGS, který je 
používaný Laboratoří má dimenzaci na RAO o ekv. 216 l sudu (60 x 90 cm) s maximální 
hmotností 600 kg. 
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ŠTÚDIUM VPLYVU MATRICE NA STANOVENIE NÍZKYCH KONCENTRÁCIÍ 
URÁNU METÓDAMI LASEROM INDUKOVANEJ FLUORESCENCIE 

Ivan Hupka, Alena Zavadilová, Barbora Drtinová                                                                                                                                              
České vysoké učení technické v Praze,  

Fakulta jaderná a fyzikálně inženýrská; Břehová 7, 115 19 Praha 1 
 

Abstrakt 
 Časovo rozlíšená laserom indukovaná fluorescenčná spektroskopia (TRLFS) je rýchla 

a citlivá metóda vhodná na stanovenie nízkych koncentrácií prvkov v roztoku, podmienkou 
však je, ţe tieto musia vykazovať po oţiarení luminiscenčné vlastnosti (v praxi sa jedná 
predovšetkým o lantanoidy a aktinoidy – Eu, U, Am apod.). Táto metóda umoţňuje meranie 
ako koncentrácií, tak i dosvitu (doby ţivota, luminiscencie). Na základe dosvitu a charakteru 
časovej závislosti je moţné určiť prítomnosť jednotlivých specií v roztoku. V rámci 
stanovenia uránu bolo vo výskume pre dosiahnutie lepších luminiscenčných vlastností pouţité 
jednak komerčne dostupné komplexačné činidlo Uraplex®, ale i kyselina fosforečná. Zásobné 
roztoky boli tvorené dusičnanom, chloridom alebo síranom uranylu a to v kyseline dusičnej 
alebo sírovej. Intenzita luminiscencie a dosvit boli študované v rôznych zloţeniach roztoku 
a to bez alebo v prítomnosti matrice (dusičnan sodný či chlorid sodný). Východová 
koncentrácia uránu vo vzorkách bola 100 μg/l. Sekundárne bola tieţ študovaná závislosť 
intenzity luminiscencie na objemovom pomere prídavku uránovej vzorky a Uraplexu® 
(metóda štandardného prídavku).                      
Kľúčové slová: TRLFS, dosvit, luminiscencia, matrica, komplexant 

 
1. Úvod 

 Stanovenie uránu vo vodách je dôleţitou súčasťou štúdia migrácie rádionuklidov a to 
hlavne v súvislosti s ukladaním odpadu z jadrových elektrární a znečistením prostredia 
v dôsledku ťaţby uránových rúd (Jáchymov, Příbram), ktorá v Českej republike kulminovala 
v druhej polovici 20. storočia [1]. Výhodnou metódou ako rýchlo a jednoducho určiť 
koncentráciu uránu vo vodných roztokoch je časovo rozlíšená laserom indukovaná 
fluorescenčná spektroskopia (TRLFS) a kinetická fosforescenčná analýza (KPA). TRLFS má 
navyše ešte moţnosť určenia časovej závislosti spektrálnej intenzity daného komplexu 
uránu/uranylu a kvalitatívne stanoviť specie v roztoku. Kaţdý komplex sa tým pádom dá 

charakterizovať pomocou doby luminiscencie (doby ţivota, dosvitom - ), ktorá vyjadruje 

dobu, za ktorú je intenzita signálu  zníţená na 1/  (t.j. ≈ 37 %) pôvodnej intenzity . 
Matematicky je doba ţivota vyjadrená ako: 

 
Z tohto zjednodušeného zápisu je zrejmé, ţe z hľadiska reakčnej kinetiky sa jedná 

o reakciu prvého rádu (analóg rozpadovej krivky rádionuklidu).    
Princípom stanovenia uránu metódami TRLFS resp. KPA je jeho luminiscenčná 

vlastnosť (respektíve šesťmocného uránu vo forme oxokatiónu – UO2
2+

), ktorý tvorí 
s vhodnými činidlami komplexy s dobou ţivota umoţňujúcou meranie pomocou týchto 
optických metód. Dôleţitým aspektom pre správne stanovenie je kyslé prostredie, v ktorom je 
šesťmocný urán stabilný práve vo forme uranylu. Vo vodnom prostredí sa však nachádzajú aj 
ióny matrice, ktoré majú za následok zniţovanie výstupného signálu (efekt zhášania - 
quenching). Zhášanie sa môţe prejaviť viacerými spôsobmi: Neradiačným prechodom 
vytvoreného komplexu z excitovaného do základného stavu (tzv. chemical quenching), 
kompetitívnou absorbciou ţiarenia danou matricou (či uţ z excitačného alebo emisného 
spektra uranylu), prítomnosťou specií, ktoré taktieţ vykazujú luminiscenčné vlastnosti (tým 
pádom nadhodnocujú intenzitu signálu a časová závislosť intenzity je biexponenciála) 
a naviazaním matrice do koordinačnej sféry uranylového katiónu namiesto komplexačného 
činidla [2,3,4]. 
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Za najefektívnejšie ligandy sú povaţované fosfáty [2], ktoré účinne potláčajú efekt 
zhášania. Preto je pri takýchto meraniach pouţívaná kyselina fosforečná alebo Uraplex® 
(komerčné organické komplexačné činidlo na báze fosfátov). Naopak medzi ióny, ktoré majú 
tendenciu zhášať luminiscenčné fotóny patria Cl

-
 a CO3

2- 
[5]. 

2. Experimentálne usporiadanie 
 Pre určenie koncentrácie a dosvitu uranylového komplexu vo vodnom roztoku bola 

pouţitá meracia aparatúra ilustrovaná na obr. 1. Tá zahŕňa laserovú časť, kde zdrojom ţiarenia 
je Nd:YAG s emitovanou vlnovou dĺţkou 1064 nm a pomocnými modulmi SHG (second 
harmony generation), THG (third harmony generation) a OPO (optical parametric oscillator), 
vďaka ktorému je laser preladiteľný v rozsahu 410 aţ 2400 nm. Laserový lúč dopadá na 
kyvetu so vzorkou, ktorá je umiestnená v termostatovanom drţiaku za ktorým je joulemeter  
merajúci energiu laserového pulzu. Detekčnú časť tvorí monochromátor a ICCD kamera. Pre 
tento experiment bola zvolená vlnová dĺţka laserového ţiarenia odpovedajúca absorpčnému 
maximu v rozmedzí 418 aţ 420 nm a energia pulzu 3 mJ. 

                                                                         
Obr. 1 – Schéma experimentálneho usporiadania meracej aparatúry (1 – laserová časť, 2 – drţiak na kyvety,              

3 – detekčná časť) 
3. Výsledky 

 V experimente boli pouţité soli UO2SO4, UO2Cl2 a UO2(NO3)2 v kyslom 
prostredí HNO3 alebo H2SO4 o koncentrácii 0,1 mol/l (ak nie je uvedené inak). Ako matrice 
boli pouţité soli NaCl a NaNO3 o koncentrácii 0,01 mol/l. Objemový pomer vzorky a činidla 
bol v prípade Uraplexu® 1:1,5 (podľa postupu uvedeného v [1]) a v prípade H3PO4 
o koncentrácii 1 mol/l 0,8:0,25. V tabuľkách 1 aţ 4 sa nachádzajú vypočítané výsledky 
koncentrácií uránu v kyseline dusičnej resp. sírovej za pouţitia Uraplexu® alebo kyseliny 

fosforečnej. Smerodajná odchýlka merania je v tabuľkách označená ako . Všetky pripravené 
roztoky mali reálnu koncentráciu uránu 100 μg/l pred pridaním komplexačného činidla. 
Hodnoty uvedené v tabuľkách 1 aţ 4 sú koncentrácie odpovedajúce intenzite fluorescenčného 
signálu pomocou empiricky získaných vzťahov. Pre kaţdé meranie boli pripravené nové 
čerstvé vzorky.     

                Tab. 1 – Prepočítané konc. uránu                                   Tab. 2 – Prepočítané konc. uránu                         

      v roztoku Uraplex® + HNO3                         v roztoku Uraplex® + H2SO4 

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 100,5 ± 13,8 – –

NaNO3 98,4 ± 4,6 107,3 ± 4,8 151,6 ± 15,1

NaCl 101,8 ± 3,8 105,1 ± 1,7 –

Matrica
c (U) ± s [µg/l]

  

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 106,5 ± 0,3 – 140,7 ± 9,9

NaNO3 90,3 ± 8,7 86,2 ± 1,3 150,3 ± 19,0

NaCl 98,4 ± 3,0 – –

Matrica
c (U) ± s [µg/l]
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                      Tab. 3 – Prepočítané konc. uránu   Tab. 4 – Prepočítané konc. uránu                                                                                                              

         v roztoku H3PO4 + HNO3   v roztoku H3PO4 + H2SO4  

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 242,4 ± 0,8 – 405,7 ± 2,7

NaNO3 257,2 ± 0,3 267,2 ± 1,1 404,4 ± 2,3

NaCl 52,9 ± 0,2 58,9 ± 0,6 –

Matrica
c (U) ± s [µg/l]

  

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 260,8 ± 0,9 – 394,2 ± 0,7

NaNO3 258,8 ± 1,6 222,8 ± 5,3 414,3 ± 6,1

NaCl 64,6 ± 0,3 – –

Matrica
c (U) ± s [µg/l]

 
Z tabuliek 1 aţ 4 je zrejmé, ţe koncentrácie určené za pouţitia komerčného činidla sú 

presnejšie, avšak precíznosť je v porovnaní s H3PO4 menšia. Je to pravdepodobne spôsobené 
tým, ţe Uraplex® je robustnejšie komplexačné činidlo. Komplex vytvorený s H3PO4 je viac 
ovplyvnený  prítomnosťou chloridových aniónov a určená koncentrácia je tým pádom 4 aţ    
5-krát menšia ako v roztoku bez prítomnosti matrice, zatiaľ čo s Uraplexom® danou metódou 
významný rozdiel medzi matricami nevzniká. 

V tabuľkách 5 aţ 8 sú uvedené vypočítané doby ţivota komplexov uránu v kyseline 
dusičnej resp. sírovej za pouţitia Uraplexu® alebo kyseliny fosforečnej. Smerodajná 

odchýlka merania je v tabuľkách označená ako . 
                   Tab. 5 – Doby ţivota fluorescencie komp-         Tab. 6 – Doby ţivota fluorescencie                                               

     lexov uranylu v roztoku Uraplex® + HNO3               komplexov uranylu v roztoku Uraplex® + H2SO4 

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

0,01M HNO3 219,6 ± 15,6 – –

30,6 ± 5,6

275,1 ± 20,9

13,8 ± 1,5 14,0 ± 5,9

78,1 ± 2,2 81,4 ± 2,8

Matrica
τ (UO2

2+
) ± s [µs]

NaNO3 280,2 ± 10,4 288,8 ± 4,9

NaCl –
  

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 351,0 ± 5,9 – 283,4 ± 2,8

41,3 ± 8,5

275,1 ± 29,4

NaCl 72,4 ± 8,1 – –

Matrica
τ (UO2

2+
) ± s [µs]

NaNO3 278,4 ± 13,5 270,0 ± 15,1

 
 

                Tab. 7 – Doby ţivota fluorescencie               Tab. 8 – Doby ţivota fluorescencie                                                                                                              
 komplexov uranylu v roztoku H3PO4 + HNO3         komplexov uranylu  v roztoku H3PO4 + H2SO4 

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 94,4 ± 1,9 – 101,5 ± 0,4

NaNO3 92,1 ± 1,6 89,7 ± 0,4 97,5 ± 1,4

0,50 ± 0,02 0,552 ± 0,006

2,37 ± 0,01 2,69 ± 0,02

Matrica
τ (UO2

2+
) ± s [µs]

NaCl –
  

UO2(NO3)2 UO2Cl2 UO2SO4

– 93,6 ± 2,8 – 97,7 ± 1,6

NaNO3 95,6 ± 2,0 222,8 ± 1,6 92,1 ± 2,9

0,58 ± 0,11

2,84 ± 0,10

Matrica
τ (UO2

2+
) ± s [µs]

NaCl – –
 

Z tabuliek je moţné dedukovať, ţe Uraplex tvorí obecne komplexy s dlhšou dobou 
ţivota fluorescencie neţ je dosvit specií komplexovaných pomocou H3PO4 a to 
i v chloridových matriciach. Ďalej vyplýva, ţe za pouţitia H3PO4 je dosvit v chloridovej 
matrici aţ 30-násobne menší neţ vo vzorke s rovnakým komplexantom bez matrice, zatiaľ čo 
v prípade pouţitia komerčného činidla je pokles len na 1/3 aţ 1/5 hodnoty dosvitu vo vzorke 
s Uraplexom® bez matrice. 

Grafy 1 a 2 reprezentujú časovú závislosť intenzity luminiscenčného spektra 
UO2(NO3)2 v HNO3 a NaNO3 za prídavku Uraplexu® respektíve H3PO4 (v 
semilogaritmickom tvare). Graf 3 ilustruje výsledky merania pomocou metódy štandardného 
prídavku a to konkrétne závislosť intenzity spektra UO2SO4 v HNO3 (za prídavku UO2SO4¨ 

Porovnaním grafov 1 a 2 sa dá usudzovať, ţe Uraplex netvorí vţdy rovnaký komplex 
(smernica priamky je pre kaţdé meranie rozdielna a tým pádom je iná i doba ţivota), navyše 
sa pravdepodobne v roztoku nachádza ešte jedna zloţka s luminiscenčnými vlastnosťami, 
ktorej doba ţivota je menšia v porovnaní s hlavnou zloţkou. V prípade H3PO4 je v roztoku 
prítomna len jedna luminiscenčná zloţka (časová závislosť intenzity v logaritmickom meradle 
je priamka. 
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Z grafu 3 vyplýva, ţe metóda štandardného prídavku je pre TRLFS aplikovateľná. Pre 
dosiahnutie presnejších výsledkov je však nutné zvolené chemické postupy optimalizovať.  
       

                                                                           
Graf 1 – Časová charakteristika intenzity spektra UO2(NO3)2 v HNO3 a NaNO3 za prídavku  Uraplexu® 

(písmená a – f označujú jednotlivé pripravené vzorky) 

                                                               
Graf 2 – Časová charakteristika intenzity spektra UO2(NO3)2 v HNO3 a NaNO3 za prídavku  H3PO4 (písmená             

a – c označujú jednotlivé pripravené vzorky) 
 

                                         
Graf 3 – Metóda štandardného prídavku pre UO2SO4 v HNO3 (za prídavku UO2SO4) s rovnicou regresnej 

priamky 
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4. Záver 
 Časovo rozlíšená laserom indukovaná fluorescenčná spektroskopia poskytuje rýchle 

a nenáročné stanovenie nízkych koncentrácií uránu vo vodnom roztoku. Pomocou komerčne 
dostupného komplexačného činidla je moţné presne stanoviť koncentráciu uránu vo vzorke. 
Navyše sú z časového hľadiska v roztoku prítomné pevnejšie komplexy uranylu neţ pri 
pouţití H3PO4. Menšie odchýlky pri meraní dosvitov vznikajú v dôsledku toho, ţe Uraplex® 
je robustné komplexačné činidlo a vplyv matrice na fluorescenčné vlastnosti komplexu sa 
v danej miere neprejavuje 

Prítomnosť dusičnanov nespôsobuje výrazné zníţenie intenzity luminiscenčného signálu, 
naopak chloridové anióny zvyšujú zhášanie a to hlavne pri pouţití H3PO4  ako komplexačného 
činidla či uţ pri koncentračnom alebo časovom meraní (doba ţivota komplexu je 30-násobne 
menšia ako v roztoku bez matrice). S Uraplexom® vznikajú v prítomnosti chloridov taktieţ 
komplexy s kratšou dobou ţivota, ale pokles tejto doby v tomto prípade nie je významný ako 
vo vzorkách s H3PO4. Vplyv chloridov na správne určenie koncentrácie uránu môţe byť 
eliminovaný pouţitím metódy štandardného prídavku.  
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Abstrakt 

Téma výstavby hlubinného úloţiště pro ukládání vyhořelého jaderného paliva je velmi 
aktuální v mnoha zemích světa. Česká republika o jeho výstavbě reálně uvaţuje a před jeho 
vybudováním je proto nutné provést rozsáhlé prŧzkumné a výzkumné práce.  

Součástí výzkumu je mimo mnoha dalších také problematika koroze materiálu 
kontejneru pro uloţení vyhořelého jaderného paliva. V prostředí hlubinného úloţiště budou 
panovat podmínky s velmi nízkou koncentrací kyslíku, které vyhovují některým 
mikroorganismŧm zodpovědným za korozní procesy. 

Na našem pracovišti máme k dispozici přístrojové vybavení (rukavicové anaerobní 
boxy, Ramanŧv přenosný spektrometr, potenciostat/galvanostat), které umoţňují provádět 
experimenty v inertní atmosféře – za velmi nízké koncentrace kyslíku, a tak simulovat 
podmínky hlubinného úloţiště.  
 
2 Úvod 

Česká republika, stejně tak jako mnohé další státy světa, disponuje jadernými 
elektrárnami, které vystupují jako významný zdroj elektrické energie. S provozem těchto 
zařízení také souvisí problematika nakládání (zneškodňování) jaderného odpadu a vyhořelého 
jaderného paliva, které jsou nebezpečným materiálem pro své okolí. Vyhořelé jaderné palivo 
společně s dalšími produkovanými vysokoaktivními odpady z rŧzných prŧmyslových odvětví 
a medicínských zařízení je třeba dlouhodobě izolovat od okolního prostředí a biosféry. Pro 
tento účel se jeví jako nejvhodnější a současně technicky i ekonomicky proveditelný koncept 
hlubinného úloţiště. 

 
Vzhledem k tomu, ţe radioaktivní materiály nelze dle zákona ukládat na území jiného 

státu, je nutné, aby si kaţdý stát vybudoval své vlastní dlouhodobé úloţiště. Česká republika 
v tomto směru spolupracuje a inspiruje se od dalších státŧ, z nichţ některé jsou s budováním 
hlubinného úloţiště jiţ ve fázi výstavby. Na území kaţdého státu panují rŧzné geologické 
podmínky, a proto jednotlivé státy musí provádět náročné výzkumné práce, které jsou 
jedinečné. Mezi ně patří i problematika koroze materiálu úloţného obalového souboru 
vyvolaná pŧsobením mikroorganismŧ, která bude v tomto příspěvku detailněji popisována. 
 
3 Koncept hlubinného úloţiště v ČR 

 
V České republice má na starosti nakládání s radioaktivními odpady a tedy i plánování 

HÚ organizace SÚRAO (Správa úloţišť radioaktivních odpadŧ). Koordinuje veškeré 
prováděné práce související s návrhem HÚ. Předpokládaná doba spuštění provozu HÚ je po 
roce 2065. 

 
Hlubinné úloţiště bude sloţitý a komplexní systém, jehoţ vybudování je na území ČR 

plánováno v granitických  horninách. V  České  republice bylo pro  výstavbu  HÚ  vytipováno 
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několik lokalit, z nichţ v současné době bylo vybráno 7 vyhovujících. Jedná se o lokality 
pracovně označované jako Čertovka (Lubenec, Blatno – Ústecký kraj), Březový potok 
(Pačejov, Chanovice - Plzeňský kraj), Magdaléna (Jistebnice, Vlksice - Jihočeský kraj), 
Čihadlo (Pluhŧv Ţďár, Lodhéřov - Jihočeský kraj), Hrádek (Nový Rychnov, Rohozná – Kraj 
Vysočina) a Horka (Budišov, Oslavička- Kraj Vysočina), jejich umístění viz obr. 1. 
V současné době SÚRAO prezentuje metody plánovaných geologicko-prŧzkumných prací na 
těchto lokalitách pro seznámení veřejnosti s těmito pracemi [1]. 

Obr. 1 Mapa zvažovaných lokalit pro výstavbu HÚ v ČR. 
 
Celý komplex by se měl skládat ze tří částí. Z vlastní podzemní části (v hloubce cca  

500 m), ve které bude probíhat ukládání kontejnerŧ s vysokoaktivními odpady a vyhořelým 
jaderným palivem. Ze sítě přístupových cest, šachet a tunelŧ. A z nadzemního areálu 
zajišťujícího technické zázemí. 

  
Plánované uspořádání HÚ vychází ze švédského konceptu KBS-3 (viz obr. 2). V této 

souvislosti existují dva zpŧsoby uloţení kontejnerŧ – vertikálně pod ukládací chodby a 
horizontálně do stěn chodeb. Oba zpŧsoby mají své pro a proti. Horizontální uspořádání 
představuje niţší poţadavky na objem vhodného horninového masivu a niţší objem 
vytěţeného prostoru, nicméně příprava úloţného vrtu a samotná manipulace s kontejnerem při 
ukládání se jeví jako velmi komplikované. Vertikální uspořádání umoţňuje jednodušší 
přípravu úloţného místa a jednodušší manipulace s kontejnerem při ukládání. Jeho negativem 
jsou ale vyšší poţadavky na velikost vhodného horninového masivu a vyšší objem vytěţeného 
prostoru. Obecně se o horizontálním uspořádání uvaţuje v horninách sedimentárních, zatímco 
o vertikálním uspořádání v horninách granitických, tedy i v ČR. 

Obr. 2 Uspořádání HÚ dle Švédského konceptu (KBS-3V - vertikální uspořádání, KBS-3H 
horizontální uspořádání )[2]. 
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Cílem hlubinného úloţiště (HÚ) je dlouhodobě (řádově sta tisíce let) zabezpečit izolaci 
radioaktivních odpadŧ od biosféry - tedy po dobu, neţ se odpady přirozeně rozpadnou na 
prvky neohroţující okolní prostředí. K tomuto účelu slouţí multibariérový systém skládající 
se z několika inţenýrských bariér a bariér přírodních [3]. Mezi inţenýrské bariéry patří:  

 
- forma odpadu - zpŧsob jakým byl odpad upraven (vitrifikace, cementace) 
- kontejner - v ČR je pro obalový soubor zvaţováno pouţití materiálu na bázi oceli, 

konkrétně se jedná o uhlíkatou ocel. Volba tohoto materiálu, na rozdíl od pouţívání 
měděných kontejnerŧ jako v případě Finska a Švédska, je zdŧvodňována niţší 
koncentrací chloridŧ, které zpŧsobují lokální formy koroze.  

- těsnící materiál kolem kontejneru – bariéra tvořená bentonitem, který má zajistit 
ochranu před objemovými změnami okolní horniny v dŧsledku seismo-tektonických 
procesŧ. Dále má zajistit ochranu před kontaktem s vodou, která by přiváděla 
korozivní látky a mikroorganismy do blízkosti kontejneru. Bentonit se vyznačuje 
mimo jiné vysokými sorpčními schopnostmi, díky kterým je zajištěno zpomalení 
případné migrace radionuklidŧ do ţivotního prostředí. 

- zásyp -  uvaţuje se o směsi jílových materiálŧ, vytěţené horniny a betonu 
 

Přírodní bariéra bude tvořena vlastním horninovým prostředím, ve kterém bude úloţiště 
umístěno (blízké a vzdálené pole). I přes navrţení co nejspolehlivějších bariér bude 
v dlouhodobém časovém horizontu docházet k uvolňování radionuklidŧ a k jejich migraci 
přes jednotlivé bariéry. Ty tedy budou plnit nejen funkci izolační, ale zejména také retardační 
pro zpomalení proniknutí radionuklidŧ do biosféry. 

 
4 Koroze vyvolaná pŧsobením mikroorganismŧ  

Jak jiţ bylo řečeno, příprava HÚ je velice komplexním projektem, který vyţaduje 
dostatečné mnoţství výsledkŧ z výzkumných prací pro zajištění výstavby bezpečného HÚ. 
V tomto směru jiţ bylo, je a samozřejmě i bude prováděno mnoho výzkumné činnosti. Na 
celou problematiku je nutno nahlíţet z rŧzných úhlŧ pohledu pro navrţení co nejlepšího 
řešení. V současné době je mimo mnoha dalších bodŧ zájmu kladen dŧraz také na přítomnost 
mikroorganismŧ v prostředí budoucího úloţiště a jejich moţného vlivu na materiál 
pouţívaného obalového souboru. 

 
Koroze vyvolaná pŧsobením mikroorganismŧ (MIC – Microbially-Influenced 

Corrosion) je zvláštním případem biologického znehodnocování materiálŧ. Samotné 
mikroorganismy nejsou za degradaci materiálŧ zodpovědné, jejich vliv je ale významný 
z hlediska jejich metabolických pochodŧ. Do prostředí HÚ se po určité době od jeho uzavření 
předpokládá pronikání podzemní vody z okolního horninového masivu. Tato voda s sebou 
pravděpodobně bude přinášet také mikroorganismy. Od uzavření úloţiště se budou v časovém 
horizontu střídat rŧzná období lišící se podmínkami (teplotou, tlakem a zejména také 
koncentrací kyslíku). Proto se také pravděpodobně bude měnit (nebo metabolicky 
přizpŧsobovat)  mikrobiální osídlení v závislosti právě na dostupnosti kyslíku. 
Mikroorganismy se mohou v prostředí vyskytovat volně nebo vázané v biofilmu.  

 
K MIC mŧţe docházet několika rŧznými mechanismy nebo jejich kombinacemi:  
a) přímé chemické pŧsobení metabolických produktŧ mikroorganismŧ (organických 

kyselin, sulfidŧ) 
b) tvorba elektrochemického článku ve spojení s tvorbou vodivých sulfidŧ ţeleza 
c) lokální elektrochemické procesy související se změnami pH, koncentrace chloridŧ, 

přítomností biofilmŧ apod. (kombinace s mechanismy a) a b)) [4] 
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K MIC přispívá řada rŧzných mikrobiálních zástupcŧ, z nichţ někteří pŧsobí velmi 
významně. S MIC jsou nejčastěji spojovány síran redukující bakterie (SRB), metanogenní 
bakterie, ţelezo-redukující bakterie a také další (přímo neovlivňující MIC, ale podporující 
tyto procesy díky produkci látek, které jsou korozně významnými mikroorganismy 
vyuţívány). Celý proces MIC tedy vyţaduje synergii mnoha mikrobiálních taxonŧ.  

Nejčastěji diskutovanými jsou stále SRB, které pravděpodobně k MIC budou přispívat 
největší měrou. Tyto organismy se vyskytují zejména v anaerobním prostředí. Mezi SRB je 
řazeno velké mnoţství zástupcŧ, např. rodu Desulfovibrio, Desulfobacterium, Desulfobacter, 
Thermodesulfovibrio nebo Desulfotomaculum. Síran redukující bakterie v rámci svého 
metabolismu vyuţívají jako donory elektronŧ a zdroje uhlíku nízkomolekulární látky, které 
vznikají fermentačními procesy ze základních biomolekul metabolismu (polysacharidŧ, 
lipidŧ, bílkovin a dalších). Stejně tak mohou jako donor elektronŧ vyuţívat molekulární vodík 
H2. Získané elektrony jsou předávány na akceptory elektronŧ za současného zisku energie 
(tvorba molekul ATP – adenosin trifosfát z ADP – adenosin difosfát a anorganického fosfátu 
v rámci jejich respiračního řetězce). Síran redukující bakterie jsou přizpŧsobivé a jako 
akceptory elektronŧ mohou vyuţívat rŧzné sloučeniny (sírany, fumarát, dimethylsulfoxid a 
další) dle jejich aktuální dostupnosti [5]. V prostředí HÚ jsou předpokládanými akceptory 
elektronŧ právě sírany (SO4

2- 
ionty), které jsou předávanými elektrony redukovány na  sulfidy 

(viz rovnice 1 a 2). Vznikající  sulfidy se  mohou   vyskytovat  jako  rozpuštěný  nebo  plynný  
 
CH3COO

- 
(acetát) + SO4

2- 
→ S

2- 
+ CO2 + H2O + HCO3

-  
(1) 

 
4 H2 + SO4

2- 
→ S

2- 
+ 4 H2O      (2) 

 
H2S, HS

- 
ionty, S

2- 
ionty, kovové sulfidy nebo jejich kombinace v závislosti na podmínkách 

(dostupnosti elektronŧ). Tyto produkty jsou pro kovy vysoce korozními sloučeninami 
(mechanismus a)). Při kontaktu s materiálem kontejneru mohou SRB jako donory elektronŧ 
vyuţívat samotný materiál kontejneru (obr. 3). Zde dochází k anodické reakci, při které je Fe

0 

odebráním elektronŧ oxidováno na Fe
2+

, které mŧţe zreagovat s ionty S
2-

 za vzniku sulfidŧ 
ţeleza (mackinawit - FeS, pyrit – FeS2), pŧsobícími také jako akcelerátory korozních procesŧ. 
Jsou totiţ dobrými vodiči elektřiny s malým přepětím vodíku, a pokud pokryjí katodové 
místo, stávají se samy katodou a depolarizují ji (mechanismus b)) [6].  

 
Obr. 3 Ilustrativní zobrazení probíhajících korozních reakcí na kovovém povrchu [4]. 
 

Procesy související s korozí vyvolanou pŧsobením mikroorganismŧ jsou velmi 
komplexní a závisí na teplotě, pH, koncentraci Fe

2+
 iontŧ, chloridŧ a uhličitanŧ. V této 
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souvislosti mŧţe vznikat řada dalších korozních produktŧ [7]. Skupina síran redukujících 
mikrorganismŧ je ale pouze jednou z mnoha, které se mohou v prostředí HÚ mohou 
vyskytovat a podílet se na korozi kovových materiálŧ. Tyto mikroorganismy se sdruţují a 
mohou vytvářet na povrchu kovu tzv. biofilm, díky kterému je umoţněn například vznik jiţ 
zmiňovaného korozního článku. 
 
 Kromě zmiňovaných SRB se na MIC pravděpodobně podílejí také metanogenní 
bakterie (např. Methanococcus deltae, Methanococcus thermolithotrophicus), které MIC 
ovlivňují podobným zpŧsobem jako SRB. Jsou schopny odebírat kovovým materiálŧm 
elektrony, dávat tak vzniku H2 a redukovat CO2 na metan [8]. V sučasné době byly jiţ              
v zahraničí provedeny výzkumy zabývající se mikrobiálním osídlením v závislosti na 
hloubce. Bylo zjištěno, ţe hustota osídlení s přibývající hloubkou narŧstá a mění se také 
zastoupení mikrobiálních rodŧ. V této souvislosti byla zjištěna take vysoká diverzita                  
v závislosti na konkrétní lokalitě [9].  
 
5 Vybavení Centra Výzkumu Řeţ s.r.o. a související projekty  

Problematika MIC je v současnosti aktuální pro všechny státy, které se přípravou 
hlubinných úloţišť zabývají. V této souvislosti vznikl projekt MIND (Microbiology In 
Nuclear waste Disposal) patřící do evropského programu Horizon 2020. V České republice 
vypsalo SÚRAO zadávací list Úkolu výzkumné podpory s dílčím projektem „Mikrobiální 
koroze“. Oba tyto projekty se v současnosti rozbíhají a Centrum Výzkumu Řez s.r.o. se do 
nich aktivně zapojuje. 

 
V rámci těchto projektŧ jsou plánovány experimenty pro výzkum MIC v anaerobním 

prostředí. Naše Geotechnická laboratoř je vybavena 4 anaerobními rukavicovými boxy (viz 
obr. 3) pracujícími v inertní atmosféře v mírném přetlaku. Tyto boxy umoţňují dlouhodobě 
simulovat prostředí s velmi nízkou koncentrací kyslíku (méně neţ 1 ppm). Uvnitř 
rukavicových boxŧ budou umístěny nádoby se vzorky uhlíkové oceli. Vliv MIC bude určován 
na základě porovnání ve dvou paralelních stanoveních – s vodou obsahující reálné 
mikroorganismy (voda odebraná z prostředí přibliţující se prostředí HÚ) a se sterilní vodou, 
do které budou vzorky ponořeny. Pŧsobení mikroorganismŧ na ocelový vzorek bude postupně 
v čase vyhodnocováno po dobu měsícŧ aţ několika let. Ke stanovení korozní rychlosti bude 
vyuţívána metoda hmotnostních úbytkŧ. Zároveň bude prŧběh experimentŧ sledován pomocí 
elektrochemické impedanční spektroskopie (EIS), která umoţňuje zkoumat vzorky v reálném 
čase. Po ukončení jednotlivých dílčích experimentŧ bude pro identifikaci korozních produktŧ 
pouţívána metoda Ramanovy spektroskopie a případně další metody povrchové analýzy 
(SIMS – secondary ion mass spectrometry a SEM – scanning electron microscopy). 

 
Obr. 3 Rukavicový anaerobní box (Centrum Výzkumu Řez s.r.o.)  
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6 Závěr 
Příprava výstavby HÚ v České republice představuje velmi sloţitý projekt zahrnující 

v současné době mnoho neznámých. Před jeho vybudováním a spuštěním je nutné provést 
rozsáhlé výzkumné práce pro zajištění jeho bezpečnosti. Na celou problematiku je nutno 
nahlíţet z rŧzných úhlŧ pohledu a sníţit tak počet neznámých na nejniţší moţný. Projekty 
zabývající se výzkumem korozních procesŧ materiálu úloţného obalového souboru 
vyvolaných pŧsobením mikroorganismŧ by tomu měly napomoci. Jejich cílem je získat 
informace o prŧběhu a zejména rozsahu těchto procesŧ a umoţnit tak navrhnout co 
nejvhodnější materiál úloţného obalového souboru.    

 
Tato práce vznikla za podpory projektu SUSEN CZ.1.05/2.1.00/03.0108 (ERDF). 
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Abstrakt 

Hlavním cílem projektu je vývoj metodiky pro prŧkaz a následné stanovení velmi 
nízkých koncentrací uranu, resp. zastoupení izotopŧ uranu v mikronových částicích tzv. 
technikou měření stop jaderných částic v pevných detektorech (Fission Track Analysis in 
Solid State Nuclear Track Detectors). Metodika vychází z předpokladu, ţe při jakékoliv 
manipulaci s jaderným materiálem dochází k uniku nepatrného mnoţství materiálu do okolí. 
Odběrem a následným ozářením vzorku s moţnou uranovou kontaminací neutrony dochází ke 
štěpení 

235
U. Interakcí vysoce energetických produktŧ štěpení uranu s hmotou detektoru 

dochází na dráze letu částice k destrukci detektoru za vzniku latentní stopy. Počet a velikost 
stop je úměrný koncentraci uranu, zastoupení štěpitelných izotopŧ v uranu, resp. toku 
neutronŧ a jejich energetickému spektru. Počet stop se zpravidla vyhodnocuje mikroskopicky, 
resp. zastoupení izotopŧ uranu hmotnostně spektrometrickými metodami (ICP-MS, TI-MS, 
SI-MS). Výsledky měření se vztahují ke vhodným referenčním materiálŧm s certifikovaným 
zastoupením izotopŧ uranu. Předností techniky je především mimořádná citlivost stanovení a 
prŧkaznost hodnocení testovaného pracoviště. Technika má zásadní význam pro prŧkaz a 
moţnou nelegální manipulaci s jadernými materiály jako je výroba, transport, prodej a 
zneuţití pro kriminalistické cíle. Jako typické cíle pouţití se předpokládají analýzy vzorkŧ 
stěrŧ prachových částic nebo usazenin ve výpustech v jaderných zařízeních. 

 
1 Úvod  

První zmínky zaměřené na studium jaderných stop se začínají v literatuře objevovat 
v padesátých letech minulého století při pozorování fluoridu lithného kontaminovaného 
uranem

1
, či publikací mikrosnímkŧ stop jaderného záření ve slídě zaznamenaných 

transmisním elektronovým mikroskopem
2
. Roku 1963, dva fyzikové, P. Buford Price a 

Robert M. Walker vyvinuli novou metodu pro datování geologických materiálŧ zaloţenou na 
principu přirozeného rozpadu izotopu 

238
U prostřednictvím spontánního štěpení. V porovnání 

s radiografií, případně s jinými radiometrickými technikami byla metoda jaderných stop 
rychlejší, citlivější a schopná detekovat velmi nízké koncentrace uranu (~ 10

-14
 atom/atom)

4
. 

V následujících letech došlo k rozvoji techniky po teoretické i experimentální stránce zejména 
v oblasti geochronologie

3,5-9
. 

Principiálně metoda vychází z rozpadového zákona (At = A0 × exp (-λ×Δt)) 
s konstantou přeměny odpovídající spontánnímu štěpení, např. 

238
U. Latentní stopa vzniká 

v materiálu vzorkŧ jako dŧsledek absorpce energie předané částicí po spontánním rozpadu 
radioaktívního izotopu a má reversibilní charakter v závislosti na teplotě materiálu. 
Zviditelněním latentní stopy zpravidla chemickou cestou lze získat trvalejší obrazce – stopy. 
Počet stop je úměrný počtu spontánních štěpení izotopu, tvar stopy poskytuje informace o 
typu a energii záření. 

Metoda trackŧ našla svoje uplatnění také v oblastech dlouhodobého monitorování 
přírodního radiačního pozadí (radon), měření koncentrace částic (alfa, protony, těţké částice, 
kosmické záření), jaderné fyziky, dozimetrie, monitorování neutronŧ a další. V posledním 
období byla metoda aplikována pro detekci uranových částic ve vzorcích prachu z pohledu 
kontroly kontaminace či nelegální manipulace s jadernými materiály

10-13
. Procedura zahrnuje 

úpravu vzorku prachu, nanesení na podloţku/ detektor, ozáření vzorkŧ tepelnými neutrony
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identifikaci polohy částice na detektoru. V dalším kroku následuje analýza částic technikami 
hmotnostní spektrometrie jako ICP-MS, případně SIMS

11-14
. 

V prŧběhu vývoje metody budou studovány a ověřovány vhodné detektory pro 
registraci stop, technik pro zviditelnění stop záření a mikroskopické hodnocení detektorŧ. 
 
2 Experimentální část 
2.1 Cíle studia 

Cílem studia bylo ověřit vhodný pevný trackový detektor, jeho zpracování (příprava 
skladby detektor – vzorek), postup ozařování a optimalizace procedury pro mikroskopické 
hodnocení drah produktŧ štěpení izotopu 

235
U při štěpení tepelnými neutrony.  

2.2 Testované detektory 
V odborné literatuře jsou popsány široké řady materiálŧ, které nacházejí uplatnění jako 

stopové detektory záření. Z anorganických materiálŧ vhodných pro dané pouţití se uvádějí 
zejména slída, křemen a jiné. Z organických materiálŧ jsou to především polykarbonáty 
(Lexan, Makrofol, Milar), nitráty celulózy (LR-115, CN-85, Daicell) a allyl diglycol 
polykarbonáty (CR-39). 
V rámci experimentu byly testovány: 
1. Plastický detektor typ LR-115 (polykarbonát), produkt firmy Kodak, Francie. 
2. Plastický detektor typ CR-39 (polymer sloučeniny diallyl diglycol karbonát (C12H18O7)), 

produkt firmy Fukuvi Chemical Industry, resp. firmy TASL, Anglie.  
3. Plastický detektor Lexan (polykarbonát), produkt firmy SABIC, Německo. 
4. Plastický detektor Lexan (polykarbonát), produkt firmy Good Fellow, Anglie. 
2.3 Zdroje záření 
1. Plošný 

241
Am zářič o specifické aktivitě cca 2 Bq.cm

-2
, produkt ČMI. 

2. Oxid uranu, U3O8, p. a. 
3. Produkty štěpení U-235 vznikající při ozařování uranu tepelnými neutrony, reaktor  

LVR-15, Centrum výzkumu Řeţ s.r.o. 
2.4 Referenční materiály 
1. SRM U015, NIST, Washington, USA, zrnitost 1–5 µm. 
2. SRM U200, NIST, Washington, USA, zrnitost 1–5 µm. 
3. Uhlíkový prášek, prostý uranu, zrnitost 1–5 µm. 
2.5 Pouţívané chemikálie 
1. Hydroxid sodný NaOH, p. a., roztok o koncentraci 1-7 mol.dm

-3
. 

2. Kyselina chlorovodíková HCl 37 %, p. a., roztok o koncentraci 0,1 mol.dm
-3

. 
3. Roztoky pro fixaci prachových částic na detektoru připravené rozpuštěním kolodia  
 v etanolu a následným ředěním. 
4. Etanol, p. a. 
5. Voda destilovaná, 18,2 MOhm.cm. 
6. Podloţky na bázi grafitové folie, skelného uhlíku a vysoce čistého křemíku. 
2.6 Přístrojové vybavení 
1. Optický mikroskop, polarizační, zvětšení cca 50–1000×, výrobek firmy Olympus. 
2. Grafický software, typ Stream Essentials, produkt firmy Olympus. 
3. Termostat s pracovní teplotou nastavitelnou v rozmezí 30–100 °C. 
4. Rastrovací elektronový mikroskop typ Lyra 3, výrobek firmy TESCAN, ČR. 
 
3 Výsledky a diskuze 
3.1 Detektory typu LR-115  

Komerční detektory LR-115 se skládají z několika vrstev nitrocelulózy a vyrábějí se 
v několika verzích. Pro detekci částic α, zejména monitorování aktivity záření alfa emitované 
radonem, slouţí LR-115 typ 1. K ozařovacím testŧm se pouţíval velkoplošný Am-241 zářič 

s aktivitou 2 Bq.cm
-2

 (E = 5,85 MeV) s optimalizací energie záření na 1,9 – 2,5 MeV 
aplikací zeslabovací hliníkové fólie o plošné hustotě 1,5-2,0 mg.cm

-2
. Doby ozařování se 
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pohybovali v rozmezí od 2 do 20 hodin. Doba leptání se testovala v časovém rozmezí 2 aţ 8 
hodin s optimalizací pracovního postupu pro roztok NaOH o koncentraci 2,5 mol.dm

-3 
při 

teplotě 60 °C během 2,5 h. Optické hodnocení stop jaderného záření je znázorněno na obr. 1. 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
3.2 Detektory typu CR-39  

Detektory typu CR-39 byly vyvinuty pro účely monitorování aktivity radonu a 
hmotného záření. Detektory jsou k dispozici v rŧzných variantách vzájemně se lišících 
sloţením vrstev a tloušťkou detektoru. K ozařovacím testŧm se pouţíval velkoplošný Am-241 

zářič s aktivitou 2 Bq.cm
-2

 (E = 5,85 MeV). Doby ozařování se pohybovaly v rozmezí od 1 
do 10 hodin. Vliv zeslabovací folie nebyl prokázán. Vybrané podmínky pro zpracování 
detektoru byly optimalizovány na roztok NaOH o koncentraci 6,5 mol.dm

-3
 při teplotě 70°C 

během časového rozmezí 24 – 26 hodin. Optické hodnocení detektorŧ je znázorněno na obr. 3 
a 4.  
 

 
 

 

Obr. 1: Typické stopy záření alfa (
241

Am) na detektoru 
LR-115 firmy Kodak. 

 
Obr. 2: Stopy záření alfa (

241
Am) na 

detektoru CR-39 firmy Fukuvi Chemical 
Industri, doba ozařování 1h, doba vyvíjení 
24h v 6,5 M roztoku NaOH při 70 °C. 

 
Obr. 3: Stopy záření alfa (

241
Am) na 

detektoru CR-39 firmy TASL, doba 
ozařování 1h, doba vyvíjení 24h v 6,5 M 
roztoku NaOH při 70 °C. 

α- stopa 
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3.3 Detektory typu Lexan 
Příprava detektorŧ na ozařování 

Pro přípravu detektorŧ byly pouţity folie rŧzných výrobcŧ o tloušťce 170 a 350 μm a 
velikosti 12,0 x 20,0 mm. Suspenze vzorku prachu kontaminovaného uranem v roztoku 
kolodia byla nanesena na podloţku (uhlík, křemík) o velikosti 1 cm

2
. Skladba detektor – 

vzorek byla následně spárovaná a označena. Pro stabilizaci teploty v prŧběhu ozařování byla 
sestava zabalena do hliníkové folie. Pro krátkodobá ozařování bylo aplikováno polyetylénové 
ozařovací pouzdro. Ke kontrole procesu byly paralelně ozařovány detektory označené 
uranovými referenčními materiály, např. SRN U 020 (U 200) a monitory toku a energie 
neutronŧ (ţelezo, kobalt, zinek). 
Podmínky ozařování vzorkŧ na reaktoru LVR-15 

a) Dlouhodobé ozařování – 10 min., kanál H8/E1, pozice 3, neutronový tok 3,5xE13  
cm

-2
.s

-1 
tepelných neutronŧ. 

b) Krátkodobé ozařování – 3 min., kanál H1, řízená potrubní pošta, neutronový tok 3,2 x 
E13 cm

-2
.s

-1
 tepelných neutronŧ. 

Leptání detektorŧ 
Ozářené detektory vykazují nízkou úroveň aktivity, která je zpravidla dána chemickým 
sloţením prachového vzorku. Po „rozbalení“ sestavy detektor – podloţka, se detektor 
zpracuje leptáním pro zviditelnění latentních stop a podloţka se vzorkem se pouţije pro další 
analýzy uranových částic. V souladu s literaturou a předcházejícími testy byl proces 
optimalizován pro detektory Lexan 170 μm s roztokem NaOH o koncentraci 6,5 mol.dm

-3
, 

s dobou leptání 6 h, při teplotě lázně 65 °C a Lexan 350 μm s roztokem NaOH o koncentraci 
6,5 mol.dm

-3
, s dobou leptání 0,5 h, při teplotě lázně a 70 °C. Proces leptání byl ukončen 

promýváním detektoru v čisté vodě a sušením při pokojové teplotě. Výsledky optického 
hodnocení jsou znázorněny na obr. 4 a 5. 
 

 
3.4 Hodnocení podloţky a uranových zrn technikou elektronové mikroskopie 

Byly testovány podloţky na bázi uhlíkových planţet, diskŧ vyrobených z leštěného 
skelného grafitu a leštěného monokrystalického křemíku. Dŧvodem k prověrce pouţití jsou 
malé aktivační prŧřezy základního materiálu, vysoká chemická čistota a vhodná vodivost. 
S odvoláním na provedené testy, vysokou chemickou čistotu, dostupnost a cenu se jeví 
poloţky na bázi Si jako nejvýhodnější, naopak podloţky připravené z uhlíkových planţet 

 

 
Obr. 4: Stopy zrn uranového materiálu 
s vysokým obohacením na detektoru Lexan 
s tloušťkou 170 μm. Doba vyvíjení 10 h 
v 6,5 M roztoku NaOH při teplotě 65°C. 

 

 
Obr. 5: Stopa zrna uranového materiálu 
s nízkým obohacením na detektoru Lexan 
s tloušťkou 350 μm. Doba vyvíjení 30 min. 
v 6,5 M roztoku NaOH při teplotě 70°C. 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

89 

nejsou tepelně stálé a mění svŧj rozměr. Podloţky ze skelného uhlíku nepravidelně 
vykazovaly přítomnost nečistot. Uranová zrna jsou znázorněna na obr. 6. 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4 Závěr 

Základní testy techniky stop pro detekci hmotného záření, alfa a štěpné částice, byly 
provedeny na základě testování a porovnávání komerčních detektorŧ LR-115, CR-39 a Lexan. 
Testy prokázaly vhodnost pouţití detektorŧ LVR-115 a CR-39 pro monitorování toku alfa 
částic. Ozařovací testy na výzkumném reaktoru LVR-15 vedly k zakalení detektoru při leptání 
latentních stop – vysoká neprŧhlednost a nečitelnost detektoru, případně aţ k jeho rozpuštění 
v roztoku NaOH. Materiál není vhodný pro „fission-track“ analýzu z dŧvodu nízké radiační 
stálosti. 

Testy provedené s detektorem na bázi polykarbonátu Lexan nasvědčují jeho 
pouţitelnosti pro hodnocení štěpných produktŧ při aplikaci kratších časŧ pro vyvíjení 
latentních stop. Dlouhá doba vyvíjení zhoršuje prŧsvitnost detektoru a kontrast stop. Snímky 
podloţky s naneseným vzorkem získané během/při hodnocení elektronovým mikroskopem 
poskytují informace o tvaru a velikosti částic a technologii přípravy. 
 
Tato práce vznikla za finanční podpory projektu SUSEN CZ.1.05/2.1.00/03.0108, který je 
realizován v rámci Evropského fondu regionálního rozvoje (ERDF). 
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Obr. 6:  Snímek podloţky s nanesenými částicemi U3O8. Zvětšení 30000x. 
Snímek poskytuje základní informace o velikosti a distribuci zrn včetně jejich 
konglomerátŧ. S odvoláním na měřítko lze odhadnout velikost částic v rozmezí 
0,2–2 µm s maximem 1,4–1,8 µm. Tvar částic poskytuje informace o zpŧsobu 
přípravy a ţíhání. 
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Abstrakt 

Neutrónová rádiografia je jedna zo zobrazovacích metód vyuţívajúcich nepriemo 
ionizujúce ţiarenie. Jej vyuţitie je analogické ako v prípade röntgenovej rádiografie, ale 
poskytuje inú citlivosť pre rôzne prvky. Výhodná je predovšetkým na sledovanie ľahkých 
prvkov vo vzorkách. Ako zdroj neutrónov býva často vyuţívaný výskumný reaktor. V roku 
2015 bolo na reaktore LVR-15 vybudované nové pracovisko neutrónovej Súčasťou 
pracoviska sú dva neutrónografické systémy, ktoré vyuţívajú dva horizontálne zväzky 
tepelných neutrónov Systémy sa odlišujú veľkosťou študovaných predmetov a rozlišovacou 
schopnosťou. Pracovisko na prvom kanáli umoţňuje štúdium veľkých vzoriek na ploche s 
prierezom 10 cm s rozlišovacou schopnosťou 100 µm, zatiaľ čo druhý kanál umoţňuje 
detekciu na ploche cca iba 2 cm

2
 ale s rozlišovacou schopnosťou v ráde jednotiek µm. Oba 

systémy sú vybavené pixelovými zobrazovacími detektormi tepelných neutrónov s vysokým 
rozlíšením.  

 
1 Úvod 

Aplikácia röntgenovej rádiografie je všeobecne známa z medicíny a priemyselnej 
diagnostiky. Zobrazovanie pomocou röntgenového ţiarenia patrí do skupiny metód 
zaloţených na meraní rozdielu intenzity zväzku ţiarenia, vzniknutým rôznymi tlmiacimi 
schopnosťami zobrazovaného predmetu. Neutrónová rádiografia patrí do rovnakej skupiny 
zobrazovacích metód ako je zobrazovanie pomocou röntgenového ţiarenia. Často sa 
v konkrétnych aplikáciách obe tieto metódy dopĺňajú. Neutróny majú neutrálny elektrický 
náboj a preto na rozdiel od röntgenového ţiarenia, ktoré interaguje s atómovým obalom, 
interagujú prevaţne s atómovým jadrom. Neutróny preto ďaleko vo väčšej miere prenikajú do 
materiálov zloţených s ťaţkých prvkov obsahujúcich veľké mnoţstvo elektrónov 
v atómovom obale a naopak sú citlivé na materiály obsahujúce vodík, ktoré sú pre röntgenové 
lúče ťaţko rozlíšiteľné. Neutróny sú rovnako schopné rozlišovať jednotlivé izotopy 
rovnakých prvkov (typicky ľahkú a ťaţkú vodu). Porovnanie intenzít útlmu pre prvky 
periodickej sústavy pre zväzok neutrónov a fotónov rôznych energií je znázornené na Obr. 1. 
Neutrónová rádiografie nachádza uplatnenie predovšetkým pri nedeštruktívnom testovaní 
materiálov, napr. turbín, častí motorov a materiálov obsahujúcich vodík (typicky kompozitné 
materiály vyuţívané v leteckom a automobilovom priemysle). 

 
Obr. 1: Miera útlmu neutrónového a röntgenového zväzku pri priechode materiálom 
v závislosti na jeho atómovom čísle. [1]. 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

92 

 Pre neutrónové zobrazovanie je nevyhnutné disponovať dostatočne intenzívnym a 
konštantným zdrojom neutrónov. Jednu skupinu takýchto zdrojov predstavujú výskumné 
jadrové reaktory poskytujúce neutrónové zväzky dostatočnej intenzity. 

LVR-15 je viacúčelový tankový ľahkovodný výskumný reaktor prevádzkovaný 
Centrom výzkumu Řeţ s maximálnym tepelným výkonom 10 MW. Vyuţitie reaktora je 
široké zahrňujúc materiálový výskum, výrobu priemyselných a medicínskych rádioizotopov, 
transmutačné dopovanie kremíkových ingotov, neutrónovú aktivačnú analýzu, 
experimentálnu bórovú neutrónovú záchytovú terapiu, neutrónové difrakčné experimenty, 
prompt-gama aktivačnú analýzu a i. Reaktor disponuje deviatimi horizontálnymi kanálmi a 
tepelnou kolónou, ktoré tak poskytujú desať neutrónových zväzkov pre ďalšie vyuţitie. 

V roku 2011 bolo rozhodnuté adaptovať dva z menovaných horizontálnych kanálov pre 
potreby neutrónovej rádiografie. Jedná sa o doposiaľ nevyuţívaný kanál HK1, na ktorom je 
budované pracovisko neutrónovej rádiografie väčších vzoriek a kanál HK3, ktorý je 
v súčasnej dobe vyuţívaný pre prompt-gama aktivačnú analýzu, pre účely mikro rádiografie 
malých vzoriek s vysokým rozlíšením. Rozloţenie jednotlivých horizontálnych kanálov je 
znázornené na Obr. 2. 

 
Obr. 2: Rozloţenie horizontálnych kanálov na reaktore LVR-15. Kanály HK1 a HK3 slúţia 
pracoviskám neutrónovej rádiografie. [2] 
  

 
2 Pracovisko neutrónovej rádiografie väčších vzoriek 

Jedným z dvoch pracovísk neutrónovej rádiografie budovaných na horizontálnych 
kanáloch reaktoru LVR-15 predstavuje pracovisko pre výskum väčších vzoriek na 
horizontálnom kanáli HK1. Budovanie pracoviska začalo v roku 2011 kedy bola vykonaná 
charakteristika neutrónového zväzku. Nakoľko pre potreby neutrónovej rádiografie je 
potrebný intenzívny kolimovaný zväzok tepelných neutrónov ale súčasne je nevyhnutné 
minimalizovať intenzitu rýchlych neutrónov, ktoré môţu poškodiť elektroniku detekčnej 
aparatúry a intenzitu primárneho ţiarenia gama z reaktoru, ktoré môţe neţiadúcu interferovať 
s detektorom. Za týmto účelom bol v kanále nainštalovaný filter tepelných neutrónov 
(Obr. 3a) tvorený dvomi 50 cm dlhými kremíkovými monokryštálmi. Takto upravený zväzok 
neutrónov má postačujúce parametre pre úspešnú realizáciu neutrónovej rádiografie. Intenzita 
tepelných neutrónov v mieste vzorky dosahuje 2.10

8
 cm

-2
.s

-1
 a divergencia zväzku je 

dostatočne nízka na úrovni 1,5° [3]. Priemer zväzku činí 10 cm, čím je prakticky limitovaná 
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veľkosť zobrazovaných vzoriek. Na ústí kanálu bol nainštalovaný oţarovací box (Obr. 3b), 
ktorý poskytuje biologické tienenie počas doby merania vzoriek. Box je vybavený 
polohovacím systémom umoţňujúcim posun a rotáciou vzoriek (Obr. 4a). Na stojane 
polohovacieho systému je pripevnený detektor WIDEPIX5x4 (Obr. 4b) s aktívnou plochou 6 x 
7.5 cm [4]. Aby bolo moţné detegovať neutróny, ktoré nenesú ţiadny náboj, je detektor 
potiahnutý konverznou vrstvou tvorenou bórom, ktorá emituje sekundárne gama ţiarenie, 
ktoré je následne detegované. 

 

 
Obr. 3-a,b: Schéma rezu horizontálneho kanálu HK1 s umiestneným kremíkového filtra 
(hore),  Oţarovací box nainštalovaný na ústí kanálu HK1 (dole). 
 

 
Obr. 4-a,b: Polohovací systém vzoriek na kanále HK1 (vľavo),  WIDEPIX detektor s 
konverznou vrstvou naištalovaný na kanále HK1 (vpravo). 
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Od roku 2015 je pracovisko na kanále HK1 v testovacej prevádzke počas, ktorej bolo 
testovaných niekoľko vzoriek. Niekoľko príkladov je uvedených uvedené na Obr. 5.  

 
Obr. 5: Rádiogramy historického prívesku, rozkvitnutej ruţe, série loţísk, vzorky betónu 
a oceľového testovacieho telesa s trhlinami. 
 

 
3 Pracovisko neutrónovej mikro-rádiografie 

Pracovisko neutrónovej mikro-rádiografie je vybudované na horizontálnom kanáli HK3. 
Pracovisko vyuţíva starý neutrónovod, pôvodne koncipovaný pre pracoviská prompt-gama 
aktivačnej analýzy a neutrónového hĺbkového profilovania, ktorý je vybavený niklovými 
neutrónovými zrkadlami. Týmto spôsobom dochádza prakticky k úplnej eliminácie vplyvu 
rýchlych neutrónov a ţiarenia gama v mieste oţarovania vzoriek a k výraznej vyššej kolimácii 
zväzku. Vďaka týmto parametrom je moţné dosiahnuť vysokú rozlišovaciu schopnosť pri 
zobrazovaných vzorkách na úrovni jednotiek mikrometrov [5] v porovnaní s pracoviskom na 
kanáli HK1 kde je rozlišovacia schopnosť nie je vyššia neţ 70 μm. Negatívnym javom je 
niţšia intenzita zväzku dosahujúca 6.10

6
 cm

-2
.s

-1
 tepelných neutrónov a rozmery zväzku, ktoré 

činia 0,4 x 6 cm. Rozmery zobrazovaných predmetov sú tak značne limitované, dosahujú 
avšak vysoké rozlíšenie ako je moţné vidieť na vzorke hliníkového kompozitného materiálu 
lepeného epoxidovou ţivicou (Obr. 6). 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

95 

 

Standard radiography

•Epoxy

Object – composite material 

(Aluminum + epoxy)

High resolution (20 µm)

 
Obr. 6: Vzorka hliníkového kompozitu lepená epoxidovou ţivicou snímaná na kanáli HK3 
pri vysokom rozlíšení. 

 
Pracovisko na kanále HK3 (Obr. 7a) je vybavené modulárnym MODUPIX detektorom 

tvoreným štyrmi detekčnými dlaţdicami, ktorý je moţné podľa potreby preusporiadať z 
konfigurácie 2x2 dlaţdice do konfigurácie 1x4 (Obr. 7b). Detektor je vybavený konverznou 
vrstvou tvorenou obohatením fluoridom lítnym (95 % Li-6) 

• NR

•

HK3

   

Prostorová variabilita

 
Obr. 7-a,b: Pracovisko mikro-rádiografie na kanále HK3 (vľavo), modulárny MODUPIX 
detektor s vysokým rozlíšením (vpravo). 

 
4 Záver 

Od roku 2011 za na pracovisku reaktora LVR-15 podarilo vybudovať dve pracoviská 
neutrónovej rádiografie. Prvé testy ukazujú sľubné výsledky, pričom rozlišovacia schopnosť, 
ktorú dosahuje pracovisko na kanáli HK3 na úrovni niekoľko mikrometrov je svetovo 
unikátna. Nakoľko sú obe pracoviská vybavené rotačnými polohovacími systémami je do 
budúcna uvaţovaná moţnosť zavedenia neutrónovej tomografie. Pracoviská ponúkajú 
českému trhu novú nedeštruktívnu testovaciu metódu, ktorú moţno vyuţiť predovšetkým v 
materiálovom výskume a priemyselnej defektoskopii ale rovnako tieţ pri skúmaní 
historických artefaktov, fosílií, botanických a geologických vzoriek a i. Komerčná prevádzka 
oboch pracovísk je plánovaná po úspešnom absolvovaní testov začiatkom roku 2016. 
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Abstrakt 
Nezbytnými parametry při posuzování bezpečného ukládání radioaktivních odpadŧ 

v hlubinných úloţištích jsou difúzní koeficienty dlouhodobých radionuklidŧ v bariérových 
materiálech. Výsledky difúzních experimentŧ jsou nejčastěji interpretovány na základě 
rŧzných typŧ vod přítomných ve struktuře nasyceného porézního média. Cílem této práce je 
představit konceptuální přístupy pro popis mikrostruktury bentonitu a konfrontovat je 
s vlastními výsledky difúze jodidu a selenanu na kompaktovaném bentonitu B75. 
 
1 Úvod 

Pro dlouhodobou spolehlivost hlubinných úloţišť vysokoaktivních odpadŧ je nezbytné 
se zabývat migrací potenciálně uvolněných radionuklidŧ do biosféry skrz multibariérový 
systém. V prostředí inţenýrské bariéry kompaktovaného bentonitu a neporušené hostitelské 
horniny, mající velmi nízkou hydraulickou vodivost, je difúze dominantním transportním 
procesem. Pro účely podpory výzkumu hlubinného ukládání byla difúze radionuklidŧ 
bariérovými materiály studována v zahraničí jiţ několik desítek let (např. [1-9]) a od konce 
90. let i v České republice [např. 10 - 12]. Tato práce se detailně zaměřuje na difúzi 
aniontových, nesorbujících se forem kompaktovaným bentonitem, které jsou z pohledu 
posuzování bezpečnosti hlubinných úloţišť nejkritičtějšími formami radionuklidŧ pro jejich 
minimální retardaci v materiálech bariér. 

 
Difúze, která je popisována Fickovými zákony, představuje transport molekul látky 

ve směru záporného koncentračního gradientu. První Fickŧv zákon popisuje závislost toku 

molekul v elementu plochy za sekundu J [mol·m
-2

·s
-1

] na koncentračním gradientu xC  / . 
Ve vodném prostředí je konstantou úměrnosti této závislosti difúzní koeficient Dw [m

2
·s

-1
]. 

Difúzní transport v porézním prostředí kompaktovaného bentonitu probíhá difúze ve vodě 
vyplňující póry. Tok J je pak ovlivněn porozitou média ε [-] (objem pórŧ/celkový objem) a 
geometrickým uspořádáním pórového prostoru (zakřiveností pórŧ či měnícím se prŧřezem 
pórŧ, které jsou zahrnuty do geometrického faktoru G [-]):  

 
x

C
D

x

C
DGJ









 ew , (1) 

 
kde De [m

2
·s

-1
] je efektivní difúzní koeficient.  

 
Difúzní experimenty vody a aniontŧ (zejména chloridu) kompaktovaným bentonitem 

ukázaly, ţe difúze vody je rychlejší neţ difúze chloridu [6-9, 13]. Vyhodnocením 
prŧnikových křivek z prŧnikových difúzních experimentŧ chloridu pomocí vztahu (1) byly 
získány menší hodnoty ε neţ by odpovídaly teoretické porozitě při dané objemové hmotnosti 
[9, 13]. Také vyhodnocením koncentračních profilŧ experimentŧ s planárním zdrojem byly 
získány jiné geometrické faktory pro vodu a pro chlorid [7, 8]. Tyto výsledky poukazovaly 
na pravděpodobně jinou difúzní dráhu aniontŧ neţ neutrálních látek v jílových materiálech 
[4, 7]. Moţným vysvětlením těchto výsledkŧ bylo elektrostatické odpuzování aniontŧ se 
záporně nabitými povrchy jílových minerálŧ ze skupiny smektitu, které tvoří dominantní 
sloţku v bentonitech. Celkový negativní náboj smektických jílŧ je dán izomorfními 
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substitucemi Si
4+

/Al
3+ 

v tetraedrické vrstvě (T) a Al
3+

, Fe
3+

/Mg
2+

, Fe
2+

 v oktaedrické vrstvě 
(O). Tento náboj je kompenzován vyměnitelnými kationty v mezivrství, především Na

+
, Ca

2+
, 

dále pak K
+
, Mg

2+
, viz Obr. 1. 

 
Obr. 1: Schematický nákres struktury montmorillonitu, upraveno [14] 

 
Pro popis experimentálního pozorování poklesu difúzních koeficientŧ s rostoucí 

objemovou hmotností, rychlejší difúze vody neţ aniontŧ a závislosti difúzních koeficientŧ 
aniontŧ na iontové síle roztoku, ale i predikci difúzního transportu radinuklidŧ bylo vytvořeno 
několik strukturních pórových modelŧ. I přes rozsáhlou databázi difúzních dat získaných 
na jílových materiálech zatím neexistuje široce přijímaný konceptuální model difúze. 
Dominuje však model, který vychází z představy o mikrostruktuře bentonitu skládající se 
z rŧzných typŧ pórŧ a tedy i rŧzných typech vod, tzv. víceporozitní přístup [7, 13, 15-17]. Pro 
popis difúze aniontŧ byla zavedena tzv. efektivní porozita εeff, která označuje porozitu 
přístupnou pro difúzi daného aniontu (εeff < ε). Pro vysocekompaktovaný bentonit v prostředí 
velmi zředěného roztoku se blíţí εeff nule. Jev odpuzování aniontŧ a záporně nabitých povrchŧ 
jílových minerálŧ bývá označován jako aniontová exkluze. Pro neutrální látky a kationty se 
předpokládá, ţe je pro difúzi přístupná celková porozita [např. 5, 9].  

 
Ve víceporozitním přístupu jsou rozlišovány mezivrstevné nanopóry a póry vně těchto 

vrstev. Většinu celkové porozity tvoří póry mezi přídavnými minerály či jílovými agregáty, 
viz Obr. 2. Voda, která vyplňuje mezivrství, obsahuje hydratované kationty kompenzující 
náboj jílového minerálu. Dle tohoto konceptu nemohou anionty vstupovat do mezivrství. 
Voda vyplňující zbylé póry se dělí na elektrickou difúzní dvojvrstvu (EDL) a tzv. volnou 
vodu. Elektrická difúzní dvojvrstva přiléhá na hrany jílových minerálŧ, má přebytek kationtŧ 
a deficit aniontŧ, který kompenzuje zbývající náboj. Její tloušťka je závislá na iontové síle 
roztoku. Čím větší je iontová síla roztoku, tím tenčí je EDL vrstva a tím větší je efektivní 
porozita [5]. EDL tvoří přechodovou zónou od povrchu jílového minerálu k volné vodě. 
Volná voda je elektroneutrální [17].  
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Obr. 2: Schematický znázornění mikrostruktury bentonitu, upraveno [17] 

    
Nutno podotknout, ţe mikrostrukturní vlastnosti nasyceného kompaktovaného 

zhutněného bentonitu stále nejsou dobře probádané, neboť pouţití mikroskopických technik 
vyţaduje vakuum [18]. Přesto je tento víceporozitní přístup dlouhodobě pouţívaný při 
geochemickém modelování a reaktivním transportu. Vyţaduje také mnoho parametrŧ, které 
nelze získat bez modelování reálných experimentŧ při daných podmínkách. Určujícím 
pro efektivní difúzní koeficient by měl být náboj iontu [9]. Čím větší je náboj aniontu, tím 
větší je efekt aniontové exkluze [13]. Doposud bylo studováno difúzní chování hlavně 
monovalentních aniontŧ. Proto byly provedeny difúzní experimenty s mono- a bivalentním 
aniontem za identických podmínek. Na základě představy o difúzi specií v rozdílných typech 
vod v mikrostruktuře bentonitu by bivalentní selenan měl být více odpuzován z elektrické 
difúzní dvojvrstvy neţ monovalentní jodid. 

   
2 Metodika 

Byly provedeny prŧnikové difúzní experimenty na kompaktovaném bentonitu B75 
(komerční bentonit, Keramost Obrnice, a. s.) na objemovou hmotnost 1300 a 1600 kg·m

-3
. 

Po nasycení bentonitových bločkŧ (prŧměr 30 mm a délka 15 mm) pracovním elektrolytem 
0,1 mol·dm

-3
 NaCl byly zahájeny difúzní experimenty. Ve zdrojovém rezervoáru byl roztok 

sodné soli (selenanu nebo jodidu) o počáteční koncentraci c0 = 0,01 mol·dm
-3

, který byl 
pravidelně vyměňován, aby byla splněna podmínka konstantní koncentrace ve zdrojovém 
rezervoáru. V cílovém rezervoáru byl pravidelně monitorován nárŧst koncentrace 
studovaného aniontu. V případě stanovení koncentrace jodidu byla vyuţita potenciomentrie 
s jodidovou selektivní elektrodou, koncentrace selenanu byla stanovena pomocí hmotnostní 
spektrometrie s indukčně vázaným plazmatem [19]. Po třech týdnech difúzního experiment 
byl bentonit nařezán na tenké plátky, které kontaktovány se známým objemem pracovního 
elektrolytu po dobu nejméně tří dnŧ. Po odstředění suspenzí byly v supernatantu stanoveny 
koncentrace studovaných aniontŧ. Tyto hodnoty byly dále přepočteny na látkové mnoţství 
aniontu v pórové vodě v dané bentonitové vrstvě. 

  
3 Výsledky a diskuse 

Na Obr. 3 jsou zobrazeny prŧnikové křivky a koncentrační profily selenanu a jodidu. 
Prŧnik jodidu do cílového rezervoáru byl rychlejší neţ prŧnik selenanu. Na rozdíl od běţného 
postupu, kdy je experiment ukončen bez rozřezání bločku či je zahájeno cílené vydifundování  
studované látky, byly díky pouţité metodice získány i koncentrační profily ve vrstvě. Je 
z nich patrné, ţe bentonitový vzorek obsahuje více selenanu neţ jodidu. To znamená, ţe 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

100 

efektivní porozita selenanu je větší neţ jodidu, coţ je v rozporu s teorií aniontové exkluze. 
Bez znalosti koncentračních profilŧ ve vrstvě bentonitu by tyto závěry nemohly být učiněny a 
vyhodnocením pouze prŧnikových křivek by vedla k dezinterpretaci efektivních difúzních 
koeficientŧ.  
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Obr. 3: Prŧnikové křivky a koncentrační profily selenanu a jodidu. 
 
Tyto výsledky podporují koncept uvaţující pouze jeden typ pórŧ, a to mezivrstevných. 

Jednoporozitní přístup vychází z iontové rovnováhy mezi externím roztokem (v rezervoáru) a 
vnitřním roztokem v mezivrství. Mnoţství studovaného aniontu uvnitř vzorku (potaţmo 
efektivní porozitu) určuje objemová hmotnost a kationtově výměnná kapacita bentonitu, náboj 
aniontu a poměr aktivitních koeficientŧ aniontŧ ve vnějším a vnitřním roztoku [14]. Právě 
poměr aktivitních koeficientŧ ve vnějším a vnitřním roztoku je příznivější pro selenan.   Tento 
jednoporozitní koncept, publikovaný v roce 2009 [14], podporují i nejnovější mikrostrukturní 
studie [18] či molekulární simulace [20].   

 
4 Závěr 

Výsledky jednoduchých difúzních experimentŧ selenanu a jodidu na českém 
kompaktovaném bentonitu jsou v rozporu s představou o difúzi specií v rozdílných typech 
vod v mikrostruktuře bentonitu, která je obecně přijímána po desítky let. Bivalentní selenan 
měl být dle teorie aniontové exkluze více odpuzován z difúzní dvojvrstvy neţ monovalentní 
jodid. Experimentální výsledky ukázaly opak; v bentonitu bylo nalezeno větší mnoţství 
selenanu neţ jodidu. Tyto výsledky mohou významně přispět k pochopení mechanismu difúze 
iontŧ a k přechodu od víceporozitního strukturního modelu pouţívaného několik desítek let.  

 
Tato práce byla podpořena grantem Studentské grantové soutěţe ČVUT 

č. SGS13/224/OHK4/3T/14. 
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HODNOCENÍ VLIVU TEPELNÝCH ELEKTRÁREN NA ŢIVOTNÍ PROSTŘEDÍ 
S VYUŢITÍM RADIOANALYTICKÝCH METOD 

 
Dušan Král, Karel Katovský 

Ústav elektroenergetiky, FEKT VUT v Brně, Technická 3082/12, Brno 616 00 
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Abstrakt 

Fosilní energetika a zejména uhelné elektrárny patřily a patří mezi největší 
znečišťovatele ţivotního prostředí na světě. Uhlí z podstaty svého pŧvodu obsahuje velké 
mnoţství stopových prvkŧ a zejména těţkých kovŧ. Ty se v dŧsledku provozu elektráren 
dostávají do ţivotního prostředí, se kterým pak negativně interagují. 

Příspěvek hodnotí dopad provozu Přespolní elektrárny Oslavany na své nejbliţší okolí. 
Ze zemědělských oblastí kolem elektrárny byl proveden sběr směsných vzorkŧ pŧdy, které 
pak byly podrobeny instrumentální neutronové aktivační analýze na obsah stopových prvkŧ. 
Výsledná mnoţství těchto prvkŧ pak byla relativně a absolutně porovnána vzhledem 
k vzdálenosti daného vzorku od elektrárny a umoţnila tak pochopit její vliv na své okolí 
i 20 let po jejím odstavení. 

 
1 Úvod 

Ochrana ţivotního prostředí (ŢP) je v posledních letech velmi akcentované téma. Nejen 
západní svět si uvědomuje nutnost přiměřeného nakládání se zdroji a jejich dopady, ale 
uvědomují si jej uţ i méně rozvinuté země, které v posledních letech naplno pocítily dopad 
prŧmyslového rozvoje na své ŢP a obyvatelstvo. Díky tomu pokračuje rozvoj nízkoemisních 
zdrojŧ a technologií, které postupně nahrazují největší znečišťovatele zejména v oblasti 
elektroenergetiky, která patří k největším producentŧm znečišťujících látek vypouštěných 
zejména do atmosféry. 

Cílem práce bylo zhodnotit vliv tepelných elektráren na ŢP, zejména na jejich blízké 
okolí z hlediska rozloţení koncentrací těţkých kovŧ. Na začátku zpracovává problematiku 
klasických elektráren a jimi vypouštěných znečišťujících látek. Dále výběr lokality na 
s návazností na praktickou část zabývající se sběrem vzorkŧ ŢP z této lokality a jejich 
hodnocení pomocí jaderných spektrometrických metod. Výsledky měření jsou pak na závěr 
zhodnoceny a na jejich základě je stanoven dopad vybrané elektrárny na své okolí. 

 
2 Klasická elektroenergetiky a znečišťující látky 

Klasická energetika zahrnuje především tepelné elektrárny. Ty mohou spalovat širokou 
škálu paliv. Ve velké elektroenergetice se jedná zejména o fosilní paliva jako zemní plyn, 
ropa a uhlí. Méně pouţívanými palivy jsou komunální odpady a biomasa. Z celosvětové 
perspektivy, a i té české, jsou nejsledovanějšími právě uhelné elektrárny, nejčastěji 
označované právě jako tepelné či parní. Jedná se o zdroje velkých výkonŧ umístěných blízko 
místa produkce primárního paliva. 

Spalování primárního paliva, tedy např. uhlí, vznikají produkty spalování, které dělíme 
na ty, jeţ je moţné vypouštět do ŢP a produkty, jeţ se snaţíme zadrţet v elektrárně. 
Omezování a zachytávání probíhá zejména u oxidŧ síry, dusíku a tuhých znečišťujících látek 
(TZL). TZL pocházející z popeloviny, coţ je směs rŧzných anorganických prvkŧ a jejich 
sloučenin, jejíţ sloţení je závislé především na geologických faktorech v okolí daného 
loţiska. TZL mŧţeme rozdělit na loţový popel a popílek. Popílek je unášen spalinami, 
a pokud není odfiltrován např. elektrostatickými odlučovači, dostává se do atmosféry a dále 
do ŢP. Jeho částice jsou nebezpečné jednak pro svoji malou velikost a také proto ţe v sobě 
váţí prvky těţkých kovŧ.
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S rozvojem technologií došlo u tepelných elektráren k silnému omezení mnoţství 
vypouštěných znečišťujících látek. I přesto mají tyto zdroje stále nezanedbatelný dopad na své 
okolí a je proto nutné je sledovat. 

 
3 Lokalita 

Jako místo, kde proběhlo hodnocení dopadu zdroje na ŢP, bylo vybráno Rosicko-
oslavansko, resp. okolí bývalé Oslavanské elektrárny, která se nacházela v městě Oslavany. 
Toto město leţí asi 25 km jihozápadně od města Brna a necelé 2 km od města Ivančice. 

Lokalita byla zvolena jednak kvŧli samotné elektrárně a dále také proto, ţe zde 
probíhala těţba černého uhlí z velkých hloubek. Provoz elektrárny byl ukončen v roce 1993 
po téměř 80 letech spolu s těţbou uhlí. Výkon elektrárny dosahoval ve svém maximu 
115 MWe, přičemţ moţnosti sniţování emisí TZL, jako odlučovače popílku, byly zavedeny 
aţ v pozdějších fázích provozu a zdaleka nedosahovaly účinnosti dnešních zařízení. 
Elektrárna jako taková vznikla z dŧvodu nedostatku elektřiny v Brně, kde jiţ místní spalovna 
nedokázala uspokojit potřeby rozvíjejícího se prŧmyslu. V tomto místě vznikla právě 

z dŧvodu dostupnosti uhlí, které 
dosahovalo niţší kvality, a proto 
o něj nebyl velký zájem, coţ pro 
spalování v elektrárně bylo spíše 
výhodou díky jeho nízké ceně. Díky 
lokalizaci místa výroby elektřiny 
a těţby uhlí a dislokaci místa 
spotřeby této elektřiny byla tato 
elektrárna označena jako přespolní a 
patřila tak k první generaci těchto 
zdrojŧ. 

I kdyţ od ukončení provozu 
uběhlo uţ více neţ 20 let, tak délka 
provozu by měla zajistit akumulaci 
znečišťujících látek v jejím okolí 
v takové míře, aby následky provozu 
byly znatelné i po uplynutí této 
doby. Další výhodou této lokality je 
její nedotčenost jiným velkým 
znečišťovatelem, který by mohl 
zkreslit výsledky [1], [2]. 

 
3.1 Sběr 

Jako vzorky ŢP byla vybrána pŧda, resp. ornice. Volba ornice není z hlediska 
vzorkování příliš obvyklá, ale k této volbě bylo přistoupeno z dŧvodu nedostatku jiných 
neobhospodařovaných ploch, jako jsou louky, meze případně lesy, které by se vyskytovaly 
v dostatečné hustotě v okolí elektrárny. 

Vzorkovací schéma bylo zvoleno jako čtvercovou síť s počtem 6×6 polí, kdy střed této 
sítě je umístěn v areálu elektrárny, přibliţně v místech kde stojí torzo bývalé kotelny, viz 
Obr. 1. Krok sítě činní 700 m v obou osách a velikost zkoumané plochy činní cca 18 km

2
. 

Samotný sběr proběhl přibliţně ve středu čtvercŧ vymezených sítí. V kaţdém místě sběru 
byly odebrány celkem čtyři dílčí vzorky přibliţně v 20 m rozestupech. Ve čtvercích s nízkým 
podílem polí byly vzorky odebírány i v nepříliš ideálních postaveních blízko hranic jiných 
čtvercŧ, aby byl dodrţen jako zdrojový materiál pouze ornice. Odběr probíhal pomocí ocelové 
lopatky z hloubky přibliţně 10 cm. Odebraná pŧda byla uloţena do polyethylenových sáčkŧ. 
Kaţdý sáček byl označen souřadnicemi odpovídajícím danému čtverci, číslem označující dílčí 
vzorek a zeměpisnými souřadnicemi zjištěnými v příslušných místech pomocí GPS. 

 
Obr. 1: Síť vytyčující sběrné plochy 
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Po ukončení sběru následovalo sušení všech dílčích vzorkŧ, kdy během sušení byly 
odstraněny neţádoucí nečistoty jako drobné kamínky a rostlinné zbytky a zároveň proběhlo 
rozmělnění větších kusŧ pŧdy pro rychlejší sušení. Dále vţdy ze čtyř vysušených dílčích 
vzorkŧ byl vytvořen směsný vzorek. Po dŧkladné homogenizaci a případném dosušení 
proběhlo plnění vzorkŧ do polyethylenových zkumavek. Hmotnost vzorku pŧdy v těchto 
zkumavkách se pohybuje kolem 8 g, kdy kaţdá naplněná zkumavka byla zváţena s přesností 
na desítitisíciny gramu pro potřeby vlastní analýzy. 
 
4 Analýza a měření 

Jako metoda analýzy byla zvolena instrumentální neutronová aktivační analýza. Jedná 
se o velmi přesnou metodu zaloţenou na záchytu neutronu v jádrech zkoumaných prvkŧ 
a následném měření emise gama záření charakteristického pro kaţdý radionuklid, resp. jeho 
přeměnu na stabilní nuklid. Její výhodou je ţe umoţňuje kvantitativní i kvalitativní analýzu 
s velmi vysokou přesností. 

Vlastní měření proběhlo na etapy ve dnech 22. – 23. 4. 2015 v Praze na reaktoru VR-1 
spadajícím pod ČVUT, fakultu FJFI a katedru jaderných reaktorŧ. Dne 22. 4. byla provedena 
příprava experimentu. Zkumavky byly rozmístěny tak, aby po zavezení do vertikálních kanálŧ 
co nejpřesněji sledovaly hranice aktivní zóny (AZ). Vyuţity byly kanály C6 a E3 umístěné 
v palivových souborech a kanál G6, který leţel mimo AZ. Vzorek F6 nebyl pouţit, protoţe 
pokud by byl přidán na kterýkoliv ze tří drţákŧ, uţ by byl mimo aktivní část AZ. Aktivace 
v reaktoru probíhala po dobu jedné hodiny na tepelném výkonu 5 kW, coţ je maximální 
výkon, na kterém lze tento reaktor provozovat. Po odstavení reaktoru následovalo několika 
minutové čekání kvŧli poklesu prvotní vysoké aktivity zpŧsobené zejména krátce ţijícími 
radionuklidy. Poté následovalo první měření na HPGe (High Purity Germanium) detektoru. 
Z časových a technických dŧvodŧ se bohuţel podařilo z celkových 36 vzorkŧ změřit pouze 8, 
kdy jedno měření trvalo 3 min. Druhé měření následovalo v prŧběhu 23. 4. a během něj bylo 
změřeno všech 36 vzorkŧ s prŧměrnou dobou jednoho měření 15 min. Spektra byla naměřena 
programem Genie 2000: Gamma Acquisition & Analysis od společnosti CANBERRA. Tímto 
programem byla taktéţ zpracována. Výsledkem zpracování jsou vlastnosti změřených píkŧ 
příslušných energií jako plocha, FWHM, nejistota a další parametry. 

Při určování prvkŧ obsaţených ve vzorcích, byl uvaţován předpoklad, ţe aktivace 

proběhla zejména reakcí (n,γ) čemuţ odpovídá toto přeměnové schéma: 
'11
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kde 
mA  je aktivita vzorku, S  plocha píku odpovídajícího analyzované energii gama záření, 

  rozpadová konstanta, T1/2 poločas přeměny, 
realt  celkový čas měření na HPGe, 

livet  čas 

měření bez mrtvé doby, 
irrt  doba ozařování, 

coolt  doba mezi koncem ozařování a začátkem 

měření na HPGe, I  relativní intenzita analyzované energie gama záření na přeměnu, 
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
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ozařování, vte


 korekce na rozpad v době přesunu, )1( realt
e


  korekce na rozpad během 

měření,   efektivita pro danou geometrii. 
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Po stanovení aktivit pro jednotlivé prvky bylo nutné provést jejich kanálové 
a mezikanálové narovnání, z dŧvodu nerovnoměrnosti neutronového toku mezi kanály a po 
výšce v jednotlivých kanálech. Z narovnaných aktivit bylo moţné stanovit koncentrace 
jednotlivých prvkŧ v odebrané pŧdě dle následujícího vztahu 

]km[10 16 



 gg

AmA
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cn

rum

X
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,     (4)

 

kde 
mA  je měrná aktivita daného prvku, 

um  atomová hmotnostní jednotka, 
rA  je relativní 

atomová hmotnost daného prvku, 
n  neutronový tok, 

c je mikroskopický účinný prŧřez pro 

záchyt daného prvku,  podíl daného izotopu prvku v přírodě. 
Pro měrné aktivity byly stanoveny jejich nejistoty podle následujícího vztahu 
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kde 
1/ 2

errT  je nejistota poločasu přeměny, 
errS nejistota plochy píku, 

errI  nejistota intenzity 

gama přechodu, 
err

eff  nejistota efektivity a 
errm  je nejistota hmotnosti pŧdy ve vzorcích. Tento 

poloempirický vztah je převzatý od experimentátorŧ z výzkumného ústavu JINR v Dubně, 
doplněný o nejistoty hmotnosti vzorkŧ, doby aktivace a účinnosti detekce HPGe detektoru 
[3], [4]. 
 
5 Výsledky 

Měrné aktivity a hmotnostní koncentrace stanovené pro výše uvedené prvky jsou 
vyneseny do mapek, kdy první je vţdy pro měrnou aktivitu a druhá pro hmotnostní 
koncentraci všech přírodních izotopŧ daného prvku. Z výše uvedených prvkŧ jsem zde vybral 
jen některé a to U, As a Mn. Krátká měření provedená ihned po skončení ozařování proběhla 
pouze u osmi vzorkŧ, proto mapky zobrazující rozloţení koncentrací u U nejsou zdaleka 
kompletní. Dalším problémem je, ţe poločas přeměny těchto prvkŧ je jen v řádech minut, a 
proto je ve skutečnosti kompletních hodnot ještě méně neţ osm, kdy v později změřených 
vzorcích uţ se nepodařilo tyto prvky zachytit, z dŧvodu jejich příliš nízké aktivity. 

 

  
Obr. 2: Porovnání U: měrné aktivity v Bq/kg a hmotnostní koncentrace v mg/kg 
 

Uran, nejtěţší přírodní prvek, se v zemské kŧře prŧměrně vyskytuje v koncentraci 
1,8 mg/kg [5]. Jedná se o toxický kov, jehoţ výskyt v uhlí je znám. V obou porovnáních byl 
zjištěn pouze u poloviny vzorkŧ, u zbytku je jeho obsah pod detekčním limitem anebo byl 
jeho pík ztracen v pozadí. Přesto lze s určitou mírou opatrnosti konstatovat, ţe jeho nález je 
patrně spojen s provozem elektrárny. 
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Obr. 3: Porovnání As: měrné aktivity v Bq/kg a hmotnostní koncentrace v mg/kg 

 
Arsen se v zemské kŧře prŧměrně vyskytuje v koncentraci 2,1 mg/kg [5]. Jedná se 

o velmi toxický prvek, jehoţ obsah v ŢP je pečlivě sledován. Jeho prŧměrný obsah v pŧdě 
činí kolem 1–10 mg/kg. Za nepřípustné jsou dle české legislativy povaţovány hodnoty nad 
30 mg/kg [6]. Ve srovnání aktivit je patrné, ţe v severozápadním směru od elektrárny se 
nacházejí zvýšené koncentrace arsenu. Pokud zohledníme nepřesné určení absolutních 
koncentrací u vzorkŧ z kanálu E3, lze konstatovat stejný výsledek jako u relativního srovnání. 
Nulová hodnota u vzorku S je zpŧsobena nedostatečnou citlivostí metody, případně ztrátou 
píku v pozadí. 

 

  
Obr. 4: Porovnání Mn: měrné aktivity v Bq/kg a hmotnostní koncentrace v mg/kg 

 
Mangan se v zemské kŧře prŧměrně vyskytuje v koncentraci 1100 mg/kg [5]. Ve 

vysokých koncentracích se jedná o toxický prvek. Nachází se taktéţ v uhlí, a to v relativně 
vysokých koncentracích. Z obou porovnání lze konstatovat, ţe v blízkosti elektrárny se 
nacházejí jeho vyšší koncentrace. Při srovnání se vzorkem odebraným mimo zkoumanou 
oblast, se dostáváme na dvojnásobné aţ téměř sedminásobné koncentrace. Z toho lze usoudit, 
ţe elektrárna měla nezanedbatelný dopad na své okolí s následky přetrvávajícími aţ do 
současnosti. 

Nejistoty měrných aktivit se pro všechny prvky pohybují na úrovni desetin Bq. 
Hmotnostní koncentrace jsou zatíţeny relativně velkou chybou. To je zejména patrné při 
porovnání výše uvedených mapek As, kde u hmotnostních koncentrací se občas nachází 
vysoké hodnoty i ve větších vzdálenostech od elektrárny, coţ je zpŧsobeno nezahrnutím, resp. 
neznalostí přesného rozloţení energií neutronového toku v jednotlivých kanálech. Body 
s těmito vysokými hodnotami jsou vzorky, které byly aktivovány v kanálu E3, kde byl vyšší 
poměr epitermálních a rychlých neutronŧ, které ale nebyly respektovány při výpočtu. 
 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

107 

6 Závěr 
Elektroenergetika, do nedávna jedna z nejstabilnějších oblastí prŧmyslu, v posledních 

letech proţívá bouřlivá období. Zejména po začátku dotování tzv. zelené elektřiny v Německu 
a rozšíření tohoto modelu postupně do dalších státŧ vedlo k značné deformaci celého 
elektroenergetického trhu zejména ve střední Evropě. Následkem toho se de facto zhroutil trh 
s emisními povolenkami a poklesla výkupní cena za silovou sloţku elektřiny o téměř polovinu 
vŧči pŧvodním hodnotám. To mělo za následek zhoršení rentability většiny energetických 
provozŧ. Z těchto dŧvodŧ se mnohdy ke slovu dostávají opět klasické tepelné elektrárny jako 
záloha obnovitelných zdrojŧ. V několika případech byly zprovozněny provozy, se kterými se 
uţ třeba nepočítalo anebo bylo přistoupeno ke stavbě nových zdrojŧ. Se zprovozněním 
některých ze starších provozŧ, ale přichází opět na řadu otázka jejich ekologičnosti a dopadŧ 
na ŢP. 

Ze zjištěných výsledkŧ plyne, ţe dopad elektrárny na své okolí je stále patrný. 
Koncentrace TK jsou v jejím těsném okolí zvýšeny oproti vzdálenějším místŧm. Na mapkách 
je navíc moţné vypozorovat jeden směr, kde jsou koncentrace nejvyšší. Domnívám se, ţe to 
bylo zpŧsobeno převládajícím směrem vanutí větru a to ve směru na severozápad. 
Nejzajímavější sledovaný prvek je bezesporu arsen, který je velmi toxický a je proto vhodné 
sledovat jeho koncentrace v ŢP. 

Na závěr je třeba říci, ţe z výsledkŧ této práce vyplynuly návrhy na úpravy pro případná 
další měření. Zejména by bylo třeba provést aktivace a měření pomocí potrubní pošty, aby 
bylo moţné zachytit i prvky s krátkými poločasy přeměny. Dále zapracovat data z 
dlouhodobých měření, na které jiţ z technických a časových dŧvodŧ nedošlo a zpřesnit 
výpočet hmotnostních koncentrací které jsou zatíţeny velkou nejistotou, protoţe nebylo 
známo dostatečně přesné rozloţení energií neutronŧ v neutronovém toku v jednotlivých 
kanálech, coţ se projevilo na rozdílnosti výsledkŧ zejména v Obr. 2 – 5. 

 
7 Literatura 
[1] Stručná historie revíru. Vlastivědný spolek Rosicko-Oslavanska [online]. 

[cit. 2. 12. 2015]. Dostupné z URL: <http://www.rosicko-oslavansko.cz/13-historie 
/29-strucna-historie/>. 

[2] KYSELÁK, J. Elektrárna Oslavany. Rosice u Brna: Gloria, 2002. 255 s. ISBN 
80-86200-78-7 [cit. 2. 12. 2015]. 

[3] ŠTEFÁNIK, M. Aktivačná analýza rýchlymi neutrónmi na horizontálnom radiálnom 
kanále školského reaktora VR-1 : diplomová práce. Praha: ČVUT v Praze, FJFI, 2008. 
83 s. Vedoucí práce: Ing. Karel Katovský, Ph. D. [cit. 2. 12. 2015]. 

[4] ŠTEFÁNIK, M. Experimentálne stanovenie spektier urýchľovačom riadených 
neutrónových generátorov: disertační práce. Praha: ČVUT v Praze, FJFI, 2015. 175 s. 
Školitel: Ing. Karel Katovský, Ph. D. Školitel-specialista: Ing. Mitja Majerle, Ph. D. 
[cit. 2. 12. 2015]. 

[5] WINTER, M. WebElements Periodic Table. [cit. 2. 12. 2015]. Dostupné z URL: 
<http://webelements.com>. 

[6] Rizikové prvky v pŧdách náleţejících do zemědělského pŧdního fondu. Ministerstvo 
zemědělství [online]. [cit. 2. 12. 2015]. Dostupné z URL: <http://eagri.cz/public/web/ 
mze/legislativa/ostatni/100313828.html>. 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

108 

HORKÉ KOMORY CENTRUM VÝZKUMU ŘEŢ 
 

O. Srba, A. Petříčková, M. Mikloš 
Strukturální a systémová diagnostika, Centrum výzkumu Řež s.r.o. 

Hlavní 130, 250 68  Husinec-Řež 
ondrej.srba@cvrez.cz 

 
Abstrakt 

Článek prezentuje koncept nového komplexu horkých komor, zařízení budované v 
rámci projektu SUSEN (Udrţitelná energetika) v CVŘ (Centrum výzkumu Řeţ). Komory 
budou slouţit pro přípravu a testování ozářených radioaktivních materiálŧ. Projekt vyuţil 
stávající budovu přestavěnou za účelem umístění nových horkých komor. Byl vytvořen zcela 
nový design – ocelové stínění se vzduchotěsným ocelovým boxem. 

Článek je zaměřen na konstrukci biologického stínění komor a vzduchotěsných 
ocelových boxŧ. Všechna řešení musí být bezpečná, funkční a stabilní po dlouhou dobu s 
nízkými nároky na údrţbu a všechny automatické manipulace musí být vyměnitelné za 
manuální sílu. 

Projekt SUSEN je plně financován Evropskou Unií. Většina komponent musí být 
zakoupena na základě výběrového řízení nebo soutěţního dialogu. 

 
1 Úvod 

V rámci tohoto projektu bude vybudován komplex 10 nových horkých komor a jedné 
polohorké komory. Horké komory jsou rozděleny na 8 gama komor a 2 alfa komor. Horké a 
polohorké komory budou vybaveny experimentálním zařízením pro analýzu radioaktivních 
materiálŧ, jako je zařízení pro příjem radioaktivních materiálŧ vstupujících do horkých komor 
(měření aktivity, rozměrŧ, hmotnosti), technologiemi pro komplexní zpracování vzorkŧ 
(řezání, svařování, obrábění) a zařízením pro provádění mechanických zkoušek (deformační 
zkoušky, únava, tečení - creep, atd.), stejně jako studium mikrostruktury materiálu 
(mikrotvrdost a nanotvrdost vzorkŧ, SEM). Naše zařízení umoţňuje práci s radioaktivními 
materiály s aktivitou aţ 300 TBq 

60
Co a s rozměrem vzorkŧ aţ 2CT. 

 
2 Stínění 

Unikátní design horkých komor umoţňuje rozdělení stínění horkých komor do dvou 
základních částí: stínící část a hermetický box. Uvnitř stínící části (stěny, okna) je umístěn 
hermetický box. Tento box slouţí jako bariéra proti šíření radioaktivních aerosolŧ a 
kontaminace. Box je také vyjímatelný a umoţňuje velmi rychlou výměnu technologie uvnitř. 

 
2.1 Stínění část - stěny 
Veškeré biologické stínění (obr. 1) je vyrobeno z nerezové oceli, vnější stěna stínění má 

tloušťku 500 mm, vnitřní stěna mezi horkými komorami má tloušťku 300 mm s moţností 
rozšíření aţ do 500 mm. Strop stínění má tloušťku 400 mm a podlaha stínění horkých komor 
je 300 mm široká. Detail design konstrukce biologického stínění navrhl dodavatel. Všechny 
moduly jsou vyrobeny z ocelových plátŧ (100 mm širokých), vnější stěna má 5 odsazení, aby 
bylo zabráněno pronikání gama paprskŧ skrz stínění (obr. 2). 

Veškeré práce (design, svařování, montáţ) byly provedeny firmou Chemcomex [3] ve 
velmi krátkém čase. Přibliţně tři měsíce pro návrh a všechny detaily, tři měsíce na výrobu 
všech modulŧ (svařované ocelové desky) a tři měsíce pro sestavení všech modulŧ na místo 
určení i s finální úpravou. Na konci tohoto roku bude proveden závěrečný test s radioaktivním 
zdrojem pro prokázání stínících účinkŧ. 
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Obr. 1 Uspořádání horkých komor - model (vlevo), realita (vpravo) 

 

Obr. 2 Detail konstrukce vnější stěny - modely (vlevo), realita (vpravo) 

2.2 Radiačně odolné prŧzory 
Radiačně odolné prŧzory umoţňují přímý pohled do vnitřku horké komory. Vysoké 

poţadavky jsou kladeny na prŧhlednost skla a velké pozorovací úhly. Prŧzory také chrání 
obsluhu před účinky ionizujícího záření. Jejich stínící účinek je ekvivalentní 500 mm oceli. 
Rozměr prŧzoru v kontrolní místnosti je 800 mm x 600 mm. Tloušťka prŧzoru je 900 mm. 
Výrobce prŧzorŧ je společnost Saint-Gobain SOVIS, dodavatelem je společnost ENVINET 
[4]. Prŧzory jsou sloţeny z více vrstev stabilizovaného olovnatého skla (viz obr. 3). 

 

            
Obr. 3 Sloţení stíněného okna - model (vlevo), realita (vpravo) 
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2.3 Stínění část - manipulátory 
Manipulátory jsou dŧleţitým prvkem horkých komor (obr. 4). Kaţdá horká komora je 

vybavena dvěma ručními manipulátory Master / Slave. Manipulátory se pouţívají pro dálkové 
a precizní práce v horké komoře. Manipulátory mŧţou zvednout aţ 5 kg váhy a jejich rozsah 
je téměř celé pracovní místo v horké komoře.  Výrobce manipulátorŧ je společnost 
Wälischmiller Engineering, dodavatelem je společnost ENVINET [4]. 

 
 

Obr. 4 Manipulátory - model (vlevo), realita (vpravo) 

 

2.4 Hermetická část - ocelový box 
V kaţdé horké komoře bude vyjímatelný hermetický box z nerezové oceli (viz obr. 5). 

Hermetický ocelový Box je první bariérou pro radioaktivní aerosoly. Některé netěsnosti 
vyřeší podtlak v komoře, v gama-komorách -150 Pa a v alfa-komorách -500 Pa. Alfa-komory 
vyţadují vysokou míru vzduchotěsnosti a v případě nehody se všechny systémy uvedou do 
stavu pohotovosti. To znamená, ţe uvnitř alfa boxu bude podtlak -3500 Pa. Tento stav byl 
testován na prototypu boxu. V prŧběhu testu byly sledovány netěsnosti a strukturální stabilita 
hermetického boxu. Test prokázal, ţe sledované parametry odpovídají poţadavkŧm na 
konstrukci. Další test byl zaměřen na maximální vnitřní zatíţení (statické a dynamické). Box 
byl navrţen tak, aby unesl zátěţ o hmotnosti 7 tuny (3,5T box a 3,5T zařízení). Box byl 
zatíţen do celkové hmotnosti 8 tun. Následně bylo provedeno 50 zvedacích cyklŧ do výšky 
4m jeřábem. Opět nebyly nalezeny ţádné strukturální nestability nebo plastické deformace. 
Po těchto dvou zkouškách byla konstrukce prototypu schválena a oddělení dílen zahájilo 
výrobu 12 boxŧ (10 gama, 2 alfa). 
 

 

Obr. 5 Hermetický box - model (vlevo), realita (uprostřed, vpravo) 
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Vzhledem ke vzduchotěsnosti boxu jsou všechna připojení boxu problematická. Kaţdý 
box má 4 prŧchodkové desky, kterými prochází veškeré napojení boxu. Jmenovitě elektřina, 
senzory, ovládací vodiče, plyny, chladicích systémy, aktivní vzduchotechnika a kapalný 
radioaktivní odpad. Tento problém byl vyřešen díky radiačně odolnému tmelu, který utěsnění 
všechna propojení. 

Moţnost rychlého vyjmutí boxu je velmi uţitečná v případě, kdyţ je nutná změna 
technologie uvnitř komory. Dokovací stanice dovoluje simulovat stav, jako kdyby byl box 
uvnitř komory, napojení manipulátorŧ, kamer a všechny spoje (obr. 6). Box s vybavením 
uvnitř pak mŧţe být otestován na neaktivních vzorcích a pak se v krátkém čase přesunout do 
komory. Vyjmutí a vloţení boxu trvá 3 hodiny. Opětovné připojení a oţivení zařízení závisí 
na typu zařízení, ale přibliţně 8 hodin. Z čehoţ vyplývá, ţe pro změnu technologie v komoře 
jsou potřeba max. 2 dny.  
 

  

Obr. 6 Dokovací stanice - model (vlevo), realita (vpravo) 

 
3  Řídicí systém horkých komor a systém radiační ochrany 

Veškeré dŧleţité provozní údaje jsou shromaţďovány v centrálním řídicím systému pro 
kaţdou horkou komoru. Systém sleduje podtlak, teplotu, úroveň radiace, ventily a polohu 
zařízení pro přenos materiálu v kaţdé komoře. V případě potřeby je moţné přímo řídit 
ventilační systém a dokonce zahájit výjimečný stav. Systém bude mít hlavní obrazovku 
umístěnou v zasedací místnosti, kde budou zobrazeny všechny informace ze všech komor. 
Systém bude komunikovat a vyměňovat si informace s aktivní ventilací, kamerovým 
systémem, některými technologiemi a systémem radiační ochrany. 

Systém radiační ochrany je oddělen a má individuální systém s on-line sledováním a 
vyhodnocením. Kaţdá horká komora je vybavena sondami dávkového příkonu. Jedna je 
přímo uvnitř komory; druhá se nachází v kontrolní místnosti. Další sondy jsou umístěny 
v budově na potenciálně nebezpečných místech (např. Skladování pevných radioaktivních 
odpadŧ). Tyto sondy také měří a vyhodnocují objemové aktivity v ovzduší v budově. 
Ochranný radiační systém plně kontroluje nádrţe na kapalné radioaktivní odpady. Sonda pro 
měření objemu aktivní kapaliny je instalován v kaţdé nádrţi. 

Díky oběma těmto systémŧm, máme neustálý přehled o bezpečnostní situaci v celé 
budově. 
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4 Technologie 
 
4.1 Výrobní přístroje (řezání, svařování, vrtání, obrábění): 
Elektrojiskrová řezačka (EDM) 
Pouţívá elektrické výboje (jiskření) k výrobě poţadovaného tvaru bez tepelného a 
mechanického poškození v okolí řezu. 
Provozní reţimy: Řezání a obrábění 
Hlavní parametry: Maximální hmotnost obrobku 30 kg; Rozměry posuvu stolu: 
600x400 mm. 
Dodavatel: ENVINET a.s. (výrobce: Emotek s.r.o.) 
 
Svářečka elektronovým svazkem (EBW) 
Svařování elektronovým svazkem (nebo i paprskem) je jedním z tavných zpŧsobŧ 
svařování, který vyuţívá pro ohřev spojovaných materiálŧ fokusovaný svazek elektronŧ 
s vysokou energií. Při dopadu se kinetická energie elektronŧ přemění v teplo, které je 
vyuţito k ohřevu svařovaných součástí. 
Provozní reţimy: Svařování 
Hlavní parametry: rozměry vakuové komory: 300 mm x 300 mm x 300 mm; Maximální 
rozměry obrobku 170 mm x 170 mm x 230 mm; urychlující napětí: 20 - 60 kV; vakuové 
podmínky 10

-5
 Pa. 

Výrobce: ÚJV Řeţ a.s. 
 
CNC obráběcí centrum 
Automatické obráběcí stroje. 
Provozní reţimy: Broušení, obrábění a vrtání 
Hlavní parametry: Maximální hmotnost obrobku 15 kg;  
Maximální délka obrobku 200 mm. 
Výrobce: MIKRONEX s.r.o. 
 
4.2 Testovací přístroje 
Hydraulický trhací stroj  
Je zařízení pro zkoušky mechanických vlastností. 
Hlavní parametry: Tah a tlak aţ 250 kN; Kombinované axiální-torzní zatíţení; zkušební 
teplota: -150 aţ 1000 ° C (vzduch); Maximální velikost vzorku: 2 "CT 
Typ testu: Zkouška tahem, lomová houţevnatost, nízkocyklová únava, kombinované 
zatíţení. 
Dodavatel: Igitur (výrobce: Instron) 
 
Únavový stroj  
Je zařízení pro zkoušku mechanických vlastnosti při vysokých frekvencích. 
Hlavní parametry: Kombinace statického a dynamického zatíţení do 50kN; frekvence 
aţ 250Hz; zkušební teplota: RT aţ 800 ° C (vzduch); Maximální velikost vzorku: 1 "CT 
Typ testu: vysokocyklická únava, cyklování trhlin CT. 
Výrobce: Zwick Roell 
 
Zařízení pro creepové zkoušky 
Je zařízení pro zkoušku mechanických vlastností při zvýšených teplotách. 
Hlavní parametry: zatíţení do 50 kN; Maximální teplota: 800 ° C (vzduch) 
Typ testu: teplotní creep, Creep-únava. 
Výrobce: Zwick Roell 
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Autoklávový zkušební systém 
Je zařízení pro testování materiálŧ v kontrolovaném prostředí (voda, vysoký tlak, 
vysoká teplota). 
Hlavní parametry: zatíţení do 25kN; maximální zkušební teploty: 350 ° C (voda s 
kontrolou chemického sloţení), Maximální velikost vzorku: 0,5 "CT 
Typ testu: Testy mechanických a korozních vlastností (korozní praskání ve vodném 
prostředí), zkouška rychlosti rŧstu trhliny.  
Výrobce: ÚJV Řeţ a.s. 
 
Rastrovací elektronový mikroskop 
Je zařízení pro mikrostrukturní a chemickou analýzu. 
Hlavní parametry: FEG, detektory (SE, in-objektiv SE, BSE), EDS, WDS systém. 
Typ testu: Povrch trhliny/lomové plochy, stav mikrostruktury, chemické sloţení. 
Dodavatel: Elfast (výrobce: TESCAN Brno, s.r.o.) 
 
Nanoindentor s nano Scratchovou hlavou 
Je zařízení pro testování mechanické vlastností v nanoměřítku. Zařízení je určeno pro 
charakterizaci slitin, nanostruktur, tenkých vrstev. 
Hlavní parametry: rozsah zatíţení od 70 nN aţ 10 mN, kvalitní optikou a SPM 
zobrazování s rozlišením 10 nm. Moduly: Nano Scratch Tester pro hodnocení odolnosti 
proti poškrábání, kritické delaminace, koeficientu tření. 
Typ testu: nanotvrdost, Youngŧv modul, odolnost proti poškrábání. 
Dodavatel: Hysitron (výrobce: RMI s.r.o.) 
 

5 Závěry 
Komplex nových horkých komor bude uveden do aktivního provozu do konce roku 

2016. Celý systém bude zaměřen na všechny procesy: příjem radioaktivního materiálu, 
příprava vzorkŧ, mechanické zkoušky a pozorování mikrostruktury. Nový design horkých 
komor má některé velmi zajímavé a uţitečné funkce, ale stejně tak obtíţe. Vzhledem k vysoké 
stínící schopnosti biologického stínění budeme připraveni na materiály z jaderných elektráren 
vyřazených z provozu, jakoţ i na vysoce ozářený materiál pro aplikaci fúze. Naše horké 
komory jsou blízko výzkumného jaderného reaktoru LVR-15 a nové kobaltové ozařovny 
(vysoké ozáření zdrojem kobaltu ve vysokých a nízkých teplotách, také ve vakuu), která byla 
postavena v projektu SUSEN. To nám umoţní pokrytí výzkumu a vývoje materiálŧ pro 
jaderné elektrárny Gen II, budoucí jaderné elektrárny Gen IV, fúzní reaktory a materiály pro 
vesmírné aplikace. 

 
6 Poděkování 

Veškeré práce byly finančně podpořeny projektem SUSEN CZ.1.05 / 2.1.00 / 03.0108, 
který je realizován v rámci Evropského fondu pro regionální rozvoj (ERDF). 

 
7 Nomenklatura 

Horké komory, aktivní zkušební vzorky, radiační ochrana. 
 

8 Reference 
 

 [1] http://cvrez.cz 

 [2] http://susen2020.cz 

 [3] http://www.chemcomex.cz 

 [4] http://www.envinet.cz 
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PRODLOUŢIT NEBO ZVÝŠIT VÝKON, ANEB BOJ MEZI LTO A VPR 
 

Jan Medlík 
ČEZ, a. s.; Dukovany; 675 50; Dukovany 

jan.medlik@cez.cz 
 

Abstrakt 
Cílem tohoto článku je seznámit čtenáře se základními hranicemi, které jsou pouţívány, 

v navrhování a provozování komponent a zařízení vyuţitých v jaderné energetice a filozofií 
jejich posouvání. Na základě vytýčení a pochopení těchto hranic je moţno přistupovat 
k zvyšování výkonu či prodluţování provozu zařízení, v našem případě jaderných blokŧ 
Jaderné elektrárny Dukovany. Dále je nastíněna problematika ovlivnění „zvýšení výkonu - 
VPR“ a „prodlouţení ţivotnosti - LTO“, neboť ty jsou úzce propojeny. Závěr tohoto článku 
není jednoznačný, neboť jak je naznačeno, vše ovlivňuje „Nepředvídatelná ruka trhu“.  

 
1 Úvod 

Kaţdý dobrý konstruktér nového/inovovaného zařízení je postaven před úkol, a to 
navrhnout účinnější, rychlejší, spolehlivější … a ekonomicky výhodnější stroj/zařízení, neţ 
byl předchŧdce navrhovaného stroje/zařízení. Jiţ z této věty lze vycítit, ţe je to úkol velmi 
nelehký, neboť některé atributy jdou proti sobě, a to především v ekonomické rovině. Tato 
mlýnská kola se snaţí konstruktér od sebe oddálit natolik, aby výsledek jeho snaţení 
odpovídal představám všech zúčastněných subjektŧ (především odpovídal zadané funkci, byl 
bezpečný a ekonomicky přijatelný) a sám konstruktér nebyl těmito koly rozdrcen a přeţil. 

 
2 Počáteční omezení v návrhu 

Za počáteční omezení návrhu mŧţeme povaţovat technické poţadavky a moţnosti 
materiálu, legislativní poţadavky a morální zúčastněnost konstruktéra a provozovatele. 
Všechny tyto zmíněné aspekty (a je moţno si jich představit ještě více) vytváří jakousi 
bezpečnostní rezervu mezi provozovaným stavem a kritickým stavem daného zařízení. Po 
vyčerpání všech těchto rezerv, zařízení většinou přestane plnit svoji funkci a dojde 
k nevratným změnám jeho podoby či dokonce jeho kompletní destrukci. 

 

   
 
Obr. 1: Výstavba EDU v 80. letech 19. století a současný stav [1] 

 
K pochopení jednotlivých bezpečnostních rezerv je moţno si představit návrh potrubí, 

pro jednoduchost přímého úseku bez odbočnic. Toto potrubí je vyrobeno z jistého materiálu 
(který má konstruktér zadán) a bude přenášet určitý tlak radioaktivního média (který je dán 
technologií). Akceptační kritérium v tomto případě bude zvoleno jako plastická deformace 
potrubí. 
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Obr. 2: Vymezení pojmŧ jednotlivých hranic pouţitých bezpečností [2] 

 
Vycházíme-li z materiálových charakteristik pouţitého materiálu, je třeba si uvědomit, 

ţe tabelární hranice meze pevnosti a pruţnosti jsou poloţeny o něco níţe, neţ jsou skutečně 
naměřené hodnoty z trhacích zkoušek pro daný materiál. Toto poníţení je provedeno 
záměrně, tak aby konstruktér při pouţití tabelárních hodnot byl vţdy na straně bezpečné, a to 
v případě odchylek měření, taveb materiálŧ, odchylek prostředí atd. Takto vzniklou rezervu 
od skutečného porušení je moţno nazývat „Bezpečnostní rezervou zařízení“. 

Vzhledem k tomu, ţe je přenášeno radioaktivní médium, do procesu vstupuje legislativa 
SÚJB, která maximální moţné napětí v materiálu sníţí (většinou udané v procentech od 
Akceptačního kritéria), a to v závislosti na bezpečnostní třídě zařízení dle vyhlášky 
132/2008 Sb. Tímto krokem je zajištěna tzv. „Bezpečnostní rezerva legislativní“. (Tento typ 
bezpečnostní rezervy mŧţeme najít i u jiných zařízení např. tlakové nádoby, výtahy či 
elektrické systémy atd., kde zástupce státní správy vyţadují jistý stupeň bezpečnosti – 
ochrany, zájmu státu – osob.) 

Dále kaţdý konstruktér přistupuje k řešené problematice dle svého nejlepšího vědomí a 
svědomí a vţdy, tak aby svým počínáním neohrozil okolí. Je třeba si uvědomit, ţe kaţdý 
projekt je poplatný své době, a tedy i poznání jednotlivých zainteresovaných konstrukčních 
návrhŧ. Obecně lze tedy předpokládat, ţe pokud konstruktér postupuje podle všech morálních 
zásad a pre-rekvizit v době vzniku projektu, tato „Bezpečnostní rezerva projektu“ se bude se 
stářím projektu zvyšovat, neboli čím je letopočet vzniku projektu niţší, tím je tato 
bezpečnostní rezerva vyšší. 

Vzhledem k tomu, ţe provozovatel zařízení má zájem na provozování zařízení bezpečně 
(tedy bez poruchy) a pokud moţno co nejdéle, ale zase hospodárně. Nastavuje si takzvané 
provozní limity zakotvené v provozních předpisech, které si určil jako maximálně moţné 
hranice provozu. Samotný provoz zařízení bývá většinou ještě poníţen, a to v závislosti na 
dŧleţitosti zařízení (bezpečnostní i ekonomické) a jeho pořizovací hodnotě. Takto poníţené 
provozní parametry vytváří „Bezpečnostní rezervu provozu“ 
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3 Postupem času víme víc 
Je třeba si uvědomit, ţe projekt Dukovanské elektrárny vznikal v prŧběhu 70. let 

19. století, a to na základě tehdejších znalostí o jednotlivých materiálech, moţnosti jejich 
zkoušení, sledování technologie a hlavně predikce jednotlivých stavŧ technologie. Z těchto 
znalostí také vycházelo nastavení jednotlivých hranic bezpečností, tak aby za jakýchkoliv 
stavŧ technologie byl projekt a provozování bezpečné. 

Vzhledem k vědecko-technickému pokroku, obnově systému kontroly a řízení (SKŘ), 
perfektnímu vyškolení obsluhy a znalosti proběhlých zátěţných cyklŧ jednotlivých zařízení, 
tedy získání určitého stupně know-how, které na počátku provozovatel neměl. Jsme schopni 
říci, ţe nastavené bezpečnostní rezervy jsou přespříliš konzervativní. 

Takto nastavený styl provozu zařízení je sice extrémně bezpečný, ale nejsou vyuţity 
veškeré moţnosti a potenciály zařízení, které s postupem prováděných vylepšení a 
modernizací je moţno vyuţít, a to za nezměněné bezpečnostní rezervy. 

Jak tedy postupovat při ekonomickém vyuţití načerpaného know-how, vloţených 
investic do obnovy a vylepšení zařízení? 

 

    
 
Obr. 3 – Vlevo - Výstup z programu DIALIFE (čerpání únavové ţivotnosti pro nátrubek 

napájecí vody PG – 1YB11W01) [3] 
Vpravo - přemístění teplotechnických měření na nátrubku napájecí vody PG 
(vstupy pro hodnocení ţivotnosti pomocí DIALIFE) [4] 

 
4 Aţ jak daleko mŧţeme zajít? 

Při jakémkoliv zásahu do technologie či stylu provozování jaderného zdroje, je třeba 
mít na paměti základní a nepřekročitelnou hranici a tím je bezpečnost provozu za jakýchkoliv 
podmínek, a to jak z hlediska jaderného tak i nejaderného. Provozovatel jaderného zařízení si 
musí být vţdy jist, ţe takovýto zdroj se nevymkne kontrole a nedojde k neřízenému a 
neovladatelnému prŧběhu situací, které by mohly vést k ohroţení lidí, ţivotního prostředí 
nebo samotné technologie. 

S nastavením jednotlivých hranic a rezerv je tedy moţno manipulovat, ale jen na 
základě přesných znalostí dané změny pomocí výpočtŧ, experimentŧ a predikcí, které jsou 
nedílnou součástí kaţdé modifikace. 

Pokud chceme sníţit jakoukoliv bezpečnostní rezervu (tedy zvýšit ekonomický výkon), 
je nutno tuto změnu nahradit zvýšeným úsilím o poznání daného zařízení, a tedy i moţných 
projevŧ do bezpečnosti. Tak aby byla splněna základní podmínka bezpečného provozování. 
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Obr. 4 – Vlevo - výpočet MKP pro těsnící uzel TNR pro potřeby výpočtu únavy v MPa [5]; 
Uprostřed a Vpravo - Teplotní změna v Monţíku během cca. 42 min. při prohřívání 
párou - podklady pro výpočet únavy [6] 

 
5 Prodlouţit ţivotnost nebo zvýšit výkon 

Prodlouţení ţivotnosti zařízení nebo zvýšení jeho výkonu je v obou případech zásah do 
projektových hranic, a to z toho dŧvodu ţe počáteční projekt počítal pouze se 30 lety provozu 
za určitých podmínek. V dnešní době Dukovanská elektrárna pracuje na zvýšeném výkonu 
105% od projektových hodnot (Pt=1375MW, Pe=475MW; od roku 2012 všechny bloky - 
Pt=1444MW, Pe=500MW) a chystá se přistoupit k provozu za projektovou ţivotnost. 

 
Jak tedy nakládat s bezpečnostními rezervami, tak aby provoz byl ve všech reţimech 

bezpečný? 
 
Pro zvýšení výkonu VPR I (Vyuţití projektových rezerv) byly provedeny patřičné 

analýzy, které prokázaly, ţe zvýšení výkonu o 5 procent, při splnění inovací a dalších 
doporučení, nebude mít vliv na bezpečnost. Znamenalo to, ţe jsme posunuli hranici 
„Projekčního poţadavku“ o něco výše, ale tak aby byla zachována „Legislativní hranice“. 

V případě provozu za projektovou ţivotnost LTO (Long Term Operation) jsou podobné 
analýzy kontinuálně prováděny a v dnešní době jsou pro 1. blok všechny udělány a předány 
v rámci povolení na SÚJB (tyto analýzy byly a jsou prováděny pro parametry VPR I). Pokud 
dojde ze strany SÚJB k povolení dalšímu provozování 1. RB EDU, znamená to, ţe posuneme 
„Legislativní hranici“ o něco výše, ale tak aby vţdy bylo zachováno „Akceptační kritérium“. 

Tento postup zvyšování limit a hranic, ale nejde aplikovat do nekonečna. Akceptační 
kritérium je prakticky nepřekonatelné, jelikoţ pokud by provozovat chtěl posunout i toto 
kritérium o něco výše, musel by prokázat vlastní znalost materiálových charakteristik u všech 
dotčených zařízení, a to v závislosti na jejich stáří a provozním zatíţení. Toto je však pro 
všechny komponenty na EDU finančně neakceptovatelné. Zjišťování změn materiálových 
vlastností se provádí pouze na komponentách zajišťující integritu primárního okruhu. 

 
Co je ale tedy výhodnější – více a kratší dobu nebo méně a delší dobu? 
 
Projekt VPR I startoval v době, kdy Evropská energetika postrádala zdroje a chybějící 

výkon bylo třeba rychle nahradit. Po nezbytných přepočtech, opatřeních a inovacích se 
přistoupilo k zavezení více obohaceného paliva, a tedy i k zvýšení tepelného výkonu reaktoru. 
Tím se ale zvýšil i zásah do čerpání ţivotnosti jednotlivých komponent, a to především do 
hodnot fluencí a z toho vyplývajícího křehnutí tlakové nádoby. 

Projekt LTO v dnešní době řeší podobný problém, a to jak nepřijít o zdroj levného a 
stálého elektrického výkonu, jelikoţ vydání povolení k provozu za projektovou ţivotnost je 
podmíněno předloţení analýz, které prokáţí, ţe zařízení je schopno bezpečného provozu 
minimálně po navrhovanou dobu LTO. 
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Jednoznačnou odpověď na otázku co je lepší, je třeba hledat v ekonomické stránce věci. 
Touto otázkou se zabývá Technicko-ekonomická studie proveditelnosti, která právě 
porovnává rentabilitu provedených technický zásahŧ a modernizací na výdělek v čase. Avšak 
v dnešní rozbouřené době, kdy cena elektrické energie stále klesá a je velmi ovlivněna 
dotacemi do „Obnovitelných zdrojŧ“, je to velmi nelehký úkol. 

I touto Technicko-ekonomickou studií však mŧţe hodit do koše nebo naopak popostrčit, 
sociální zájem státu. Jedná se o to, ţe Dukovanská elektrárna má na sebe navázáno velké 
mnoţství pracovní síly, a to jak přímo tak nepřímo. Pokud by tedy hrozilo, ţe případné 
nenavýšení výkonu či neprodlouţení ţivotnosti, by zapříčinilo odchod provozovatele z 
lokality, je moţno čekat intervenci státu. Tato intervence se dá čekat z pozice poţadavku 
majoritního akcionáře a vytvořením tlaku na uvolnění potřebných financí na provedení 
potřebných výpočtŧ a analýz, tak aby byly splněny podmínky bezpečnosti a setrvání 
v lokalitě. V obráceném případě by odchod z lokality znamenal veliký sociální problém 
v podobě zvýšené nezaměstnanosti, a to velmi lokálního charakteru, jak popisují rŧzné studie 
např.: „Soubor specializovaných map - Vývoj stavu sociálních a ekonomických podmínek v 
širokém okolí JE Dukovany“ [7].  

 

 
 

Obr. 5 – Výřez z jedné mapy souboru: „Dojíţďkové proudy – Dukovany v roce 2011“ [7] 
 
Jak tedy je patrno, problematika kdy VPR a kdy LTO je ovlivněna mnohými faktory, 

přičemţ některé nejdou inţenýrsky zhodnotit a predikovat. V dnešní době připadá v úvahu a 
začíná se na EDU řešit Technicko-ekonomická studie pro VPR II (107-108%) pro LTO+20 
(do roku 2035-2037) a moţnost stavby EDU 5. 

 
6 Závěr 

Článek představil hranice (dle autora ty podstatné), které jsou pouţívány a 
v kultivované společnosti dodrţovány, při navrhování a vyuţívání jaderné technologie. Tyto 
hranice, jak bylo představeno, při dodrţení určitých technických a morálních zásad kaţdého 
člověka vstupujícího do procesu, je moţno posunout.  

Toto posunutí je ale závisle na poznání jednotlivých hranic, systému provozu a účelu 
daného zařízení a hlavně predikci pro dobu a parametry, po kterou chceme zařízení 
provozovat. Pokud veškeré technické a morální podmínky jsou splněny, je třeba tyto finální 
výsledky podrobit analýze „Černé ruky trhu“, která vyřkne konečný verdikt nad snaţením 
všech zúčastněných. 

Tento článek neurčuje přesné hranice, kdy „Prodlouţit ţivotnost zařízení - LTO“ a kdy 
„Zvýšit výkon - VPR“. Snaţí se nasměrovat čtenáře k problematice komplexního chápání 
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vyuţívání jaderného zdroje v Jaderné elektrárně Dukovany, a to nejen při stávajících 
parametrech a projektové ţivotnosti elektrárny. 
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Abstrakt  

Zirkoniové slitiny jsou nejvýznamnějším konstrukčním materiálem zastoupeným v 
aktivní zóně lehkovodních jaderných reaktorŧ. Zirkoniové slitiny mají za běţných provozních 
podmínek vynikající mechanické vlastnosti, korozní a radiační odolnost a nízkou absorpci 
neutronŧ. Ovšem vysoká afinita zirkonia ke kyslíku má při teplotách nad 800 °C za následek 
jev zvaný vysokoteplotní oxidace. Během vysokoteplotní oxidace dochází k reakci zirkonia a 
vody, případně vodní páry, a ke vzniku výbušného vodíku, degradaci obalový trubek 
jaderného paliva a k uvolňování velkého mnoţství tepla. Tento výzkum popisuje chování 
zirkoniových slitin s vnějším ochranným povlakem omezujícím vznik vysokoteplotní oxidace. 
Experimentální práce sestávaly z isotermální expozice v páře při teplotách v rozsahu 900 – 
1400 °C s měřením produkce vodíku a hmotnostního přírŧstku. 

 
1. Úvod 

 Zirkoniové slitiny se vyznačují dobrými mechanickými vlastnostmi, korozní stálostí, 
odolností vŧči radiačnímu poškození a nízkou absorpcí neutronŧ, z těchto dŧvodŧ se pouţívají 
v jaderných reaktorech jako pokrytí jaderného paliva. Extrémní podmínky jaderného reaktoru 
(teplota, tlak, radiační zatíţení,...) mají negativní vliv na zirkoniové slitiny. Mezi efekty 
negativně ovlivňující pouţití zirkoniových slitin patří zejména: interakce peleta – pokrytí (PCI 
- Pellet Cladding Interaction), absorpce vodíku ve slitině (Hydrogen Uptake) vedoucí ke 
vzniku hydridŧ zirkonia, které sniţují pevnost slitiny a mohou vést k praskání pokrytí (DHC – 
Delayed Hydride Cracking). Dále je pouţití zirkonia limitováno korozí samotné slitiny a to 
jak vlivem chemického pŧsobení, tak vlivem mechanického a radiačního namáhání (IASCC – 
Irradiation Assisted Stress Corrosion Cracking). V případě havarijního stavu reaktoru, kde 
teplota přesáhne 800 °C, dochází k nejvýznamnějšímu negativnímu jevu – vysokoteplotní 
oxidaci zirkonia (HTO – High Temperature Oxidation).  

 
 Vysokoteplotní oxidace je silně exotermní reakce mezi zirkoniem a vodou probíhající 

při teplotách nad 800 °C. Prŧběh reakce lze popsat dle rovnice: 
 

Zr + 2H2O → ZrO2 + 2H2 + 5,8.10
6
 J.kg

-1
 

 
Během této vysoce kinetické exotermní reakce se uvolňuje výbušný vodík a 

nezanedbatelné mnoţství tepla. Současně téţ dochází k degradaci pokrytí paliva, coţ mŧţe 
vést aţ k selhání ochranné funkce pokrytí ke kontaminaci primárního okruhu. Havárie 
v Japonské jaderné elektrárně Fukušima Daiči vyvolala otázku, zda je současné zirkoniové 
pokrytí dostatečně bezpečné. Jednou z moţností je kompletní náhrada materiálu pokrytí 
jaderného paliva novým materiálem. Další moţností je vytvoření tenkého ochranného povlaku 
na povrchu trubek pokrývajících jaderné palivo. Tato varianta se jeví jako snáze a v kratším 
časovém horizontu aplikovatelná. Hlavním poţadavkem na povlakované zirkoniové slitiny je 
z hlediska bezpečnosti především odolnost vŧči HTO, během havarijních stavŧ.  

Zajímavé jsou následující scénáře: 1) Reakce s vodní párou – simuluje případ havárie 
se ztrátou chladiva – LOCA (Loss Of Coolant Accident), kdy dochází odpařování vody z 
aktivní zóny a k expozici ţhavého pokrytí vodní páře. 2) Reakce s vodou – tato situace 
nastává v okamţiku, kdy jsou aktivovány bezpečnostní systémy a dochází ke znovuzaplavení 
aktivní zóny vodou. 3) Třetí scénář, většinou označován jako „Bazén vyhořelého paliva“ nebo 
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„Air ingress“ a popisuje případy, kdy mezi obnaţením pokrytí paliva a jeho znovuzaplavením 
vodou je palivo vystaveno pŧsobení vzduchu. Mezi jednotlivými scénáři jsou výrazné rozdíly 
v kinetice oxidace a i dalších procesech. Výrazně vyšší kinetika je u reakce pokrytí – voda 
(scénář 2) a zároveň i difúze vodíku do slitiny dosahuje v tomto případě vyšších hodnot. V 
případné vystavení rozţhavené Zr slitiny vzduchu vede ke vzniku nitridŧ zirkonia a jejich 
následná reoxidace opět ovlivňuje kinetiku vysokoteplotní oxidace [1]. 

 
 Povlaky na bázi polykrystalického diamantu mají vysokou tepelnou vodivost a 

stabilitu, nízkou chemickou reaktivitu, nedegradují s časem a mají vhodný účinný prŧřez pro 
interakci s neutrony. Homogenní polykrystalická diamantová vrstva se připravuje pomocí 
metody CVD (Chemical Vapor Deposition – depozice z plynné fáze). Diamant je zde 
připraven rozkladem směsi metanu pomocí mikrovlnného výboje [2]. 

 
 Za standardních provozních podmínek jaderného reaktoru si polykrystalická 

diamantová vrstva zachovává své pŧvodní vlastnosti chránící pokrytý povrch před neţádoucí 
oxidací a difúzí vodíku do slitiny. Po dlouhodobém vystavení interakcím s neutrony dojde 
k částečné grafitizaci a amorfizaci polykrystalické diamantové vrstvy, přičemţ diamantová 
krystalická fáze bude ve vrstvě stále přítomná.  Při teplotně vyvolaných změnách objemu 
zirkoniové trubky bude výhodou směsný charakter ochranné uhlíkové vrstvy- kromě 
krystalických diamantových zrn (sp

3
 hybridizovaného C) obsahuje i pruţnou amorfní fázi (sp

2
 

hybridizovaného C), schopnou dobře sledovat objemové změny zirkoniové slitiny, aniţ by 
došlo k porušení integrity ochranné vrstvy [2].  

 

2. Experimentální část – parní expozice 
 Cílem parních expozic bylo testování PCD povlakŧ na zirkoniové slitině v parním 

prostředí při vysokých teplotách typických pro HTO. V prŧběhu experimentŧ byl měřen 
celkový a okamţitý hmotnostní přírŧstek. Zároveň probíhala analýza odchozích plynŧ na 
stanovení koncentrace vodíku. Všechny expozice byly prováděny jak pro povlakovaný 
vzorek, tak pro referenční vzorek z čisté nepovlakované slitiny. Vzorky byly vytvořeny ze 
segmentŧ originální trubky povlaku jaderného paliva ze slitiny Zirlo. Délka segmentŧ se 
pohybovala v rozmezí 5 - 20 mm. 

 
 Termogravimetrická měření byla provedena na termogravimetru NETZCH. Mimo 

expoziční fázi byl vzorek drţen v inertní atmosféře argonu, aby se zabránilo jeho oxidaci 

během ohřevu a chlazení na poţadovanou expoziční teplotu. Argon byl zároveň pouţit jako 

referenční plyn pro stanovení objemových koncentrací jednotlivých sloţek odcházejícího 

plynu. Všechny parní expozice probíhaly izotermě za konstantní teploty a konstantních 

prŧtokŧ argonu (3 l.hod
-1

) a vodní páry (3 g.hod
-1

). 

 Celkový hmotnostní přírŧstek (wg) byl stanoven z rozdílu hmotností před (w0) a po 

(w1) expozici, normalizovaného plochou exponovaného povrchu vzorku (S), který byl 

vystaven páře. Ekvivalent zreagovaného pokrytí (Equivalent cladding reacted – ECR) byl 

stanoven dle metodiky NUREG [3] z rovnice: 

ECR = 87,8 . wg / s [cm], 

kde s je tloušťka stěny vzorku. 

 Analýza odchozího plynu byla provedena na hmotnostním spektrometru GAM 300. 

Okamţitá a celková produkce vodíku byla stanovena výpočtem z měřených dat pomocí 

jednoduchého kódu v OCTAVE. Aktuální prŧtok vodíku byl vypočítán vztaţením 
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naměřených koncentrací a známého prŧtoku argonu. Celková produkce vodíku byla stanovena 

jako časový integrál funkce prŧtoku vodíku. Celková produkce vodíku byla normalizována 

povrchem vzorku, aby byl eliminován vliv rozdílných velikostí jednotlivých vzorkŧ. 

Naměřené hodnoty jsou sumarizovány pro povlakované a nepovlakované (referenční) vzorky 

v tabulce (Tab.1).  

Tab 1: Termografie PCD 

Teplota Doba exp. Hmot. přírŧstek ECR Produkce vodíku 

[°C] [min] [g.dm
-2

] [%] [l.dm
-2

] 

  PCD Ref. PCD Ref. PCD Ref. 

900 60 0,
55 

0,64 8,45 9,90 0,56 0,69 

1000 60 2,
14 

2,87 32,97 44,19 2,20 3,44 

1100 60 3,
83 

3,98 59,05 61,35 4,69 4,96 

1200 20 4,
73 

4,41 72,85 67,95 5,81 5,28 

  

Na obrázcích jsou znázorněny prŧběhy hmotnostních přírŧstkŧ (Obr.1) a produkce 

vodíku (Obr.2) v závislosti na době expozice. 

 
Obr. 1: Hmotnostní přírŧstek v závislosti na čase 
 
 Oxidační kinetika PCD povlakovaných vzorkŧ byla podobná kinetice 

nepovlakovaných vzorkŧ, ale s výsledným niţší celkovým hmotnostním přírŧstkem i niţší 
celkovou produkcí vodíku. Nejvýznamnějších rozdílŧ bylo dosaţeno při teplotách kolem 
1000 °C, kde byl patrný pozdější počátek tzv. „Breakaway oxidation”, tedy stavu kdy dochází 
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k mechanickému selhání vrstvy oxidu na povrchu slitiny a výrazné změně kinetiky oxidace. V 
případě vzorkŧ povlakovaných PCD došlo k pozdrţení počátku rozvoje breakaway oxidation 
o cca 15 minut. 

 
Obr. 2: Produkce vodíku v závislosti na čase 

 
3. Vyhodnocení vzorkŧ 

Část exponovaných vzorkŧ, byla zalisována do elektricky nevodivé transparentní 
pryskyřice, která je vhodná pro analýzu vzorku pomocí optického mikroskopu. Vzorky byly 
následně vybroušeny a vyleštěny. Po kaţdém leštění byly vzorky zkontrolovány pomocí 
optického mikroskopu a počet leštění se odvíjel dle aktuálního vzhledu leštěné plochy vzorku. 

Na Obr. 3. jsou snímky z optického mikroskopu zobrazující výbrusy ze vzorkŧ 
exponovaných v páře při teplotě 1000 °C (Obr. 3a) a 900 °C (Obr. 3b). 

 

 

 
Obr. 3a: Expozice 1000 °C / 1 hod Obr. 3b: Expozice 900 °C / 1hod 
 
 Z měření na optickém mikroskopu je zjevné, ţe na vnějším povlakovaném povrchu je 

vrstva ZrO2 (1) tenčí neţli na vnitřním nepovlakovaném povrchu. Stejně tomu je i pro 
tloušťku kyslíkem stabilizované Zr – α fáze (2). 
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 K vyhodnocení povrchu PCD povlaku byla pouţita Ramanova spektroskopie. 
Ramanova spektroskopie byla prováděna při pokojové teplotě na spektrometeru Reinshaw 
InVia Raman Microscope s následujícím nastavením: vlnová délka excitace laseru 488 nm 
(25 mW), objektiv Olympus 50x, bodové ostření. Výsledky Ramanovy spektroskopie pro 
čistý vzorek a pro exponované vzorky je na Obr. 4. 

 
Obr. 4: Ramanova spektroskopie PCD vzorkŧ po parní oxidaci 
 
 Po parní expozici při teplotách 900 °C, 1000 °C a 1100 °C jsou na povrchu patrná 

směs uhlíku sp
2
 (grafit) a sp

3
 (diamant). Při 1200 °C dochází ke kompletní přeměně 

polykrystalické uhlíkové vrstvy na sp2 grafitickou fázi. 
 

4. Závěr 
 Vzorky ze zirkoniové slitiny povlakované polykrystalickým diamantem (PCD) 

prokázali během expozic při teplotách nad 900 °C niţší celkové hmotnostní přírŧstky a niţší 

celkovou produkci vodíku. Výraznější změna kinetiky byla pozorována pouze při teplotě 

1000 °C, kdy došlo ke zpoţdění počátku breakaway oxidation o cca 20 min. 

5. Poděkování 
 Tato práce vznikla za finanční podpory projektu SUSEN CZ.1.05/2.1.00/03.0108, 
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Abstrakt 

V tomto príspevku sú bliţšie popísané dôleţité procesy, ktoré vo významnej miere 
ovplyvňujú transport kontaminantov z hlbinného úloţiska pre vyhoreté jadrové palivo cez 
pole blízkych a vzdialených interakcií. Tieto procesy môţeme vo všeobecnosti rozdeliť na tie, 
ktoré súvisia s uvoľňovaním rádionuklidov z vyhoretého jadrového paliva, mechanizmy 
transportu kontaminantov (ako je difúzia a advekcia) a procesy, ktoré ovplyvňujú rýchlosť 
migrácie rádionuklidov cez multi-bariérový úloţný systém. Ďalej je v tomto príspevku 
popísaný model blízkeho poľa a geosféry pre hypotetické hlbinné úloţisko, pričom sú 
analyzované hlavne vplyvy jednotlivých procesov na aktivitné toky bezpečnostne 
relevantných rádionuklidov. Simulácia aktivitných tokov bola realizovaná pre jeden úloţný 
kontajner vyuţitím simulačného softvéru GoldSim. 

 
1 Úvod 

V rámci programu vývoja hlbinného úloţiska v Slovenskej republike, ktorý prebiehal 
v rokoch 1996 aţ 2001, bolo v postupnom procese výberu vhodnej oblasti na výstavbu 
hlbinného úloţiska určených päť perspektívnych lokalít v dvoch hostiteľských horninách [1]: 

 hostiteľské prostredie v kryštalických horninách - centrálna časť pohoria Tríbeč, juţná 
časť Veporských vrchov, juhozápadná časť Stolických vrchov, 

 hostiteľské prostredie v sedimentárnych horninách - východná časť Cérovej 
vrchoviny, západná časť Rimavskej kotliny. 

 
V [1] sú uvaţované dve alternatívy, čo sa týka konečnej etapy nakladania s vyhoretým 

jadrovým palivom (VJP).V súčasnosti je preferovanou alternatívou priame ukladanie VJP 
súčasne s RAO, ktoré nie sú uloţiteľné v Republikovom úloţisku v Mochovciach. Druhá 
moţnosť predstavuje ukladanie VJP v medzinárodnom úloţisku. 

V roku 2010 bol program vývoja hlbinného úloţiska obnovený a implementátorom 
hlbinného ukladania sa stala spoločnosť JAVYS [1]. V rámci prvej etapy tohto programu 
prebieha proces zhodnotenia doterajších aktivít, výskumných a vývojových prác. Stále sa 
uvaţuje s piatimi lokalitami, ktoré sa v predchádzajúcom programe ukázali ako perspektívne 
z hľadiska výstavby úloţiska hlbinného typu.  

 
2 Významné procesy ovplyvňujúce migráciu rádionuklidov úloţným systémom 

Táto kapitola sa zaoberá prehľadom významných procesov, ktoré ovplyvňujú 
uvoľňovanie rádionuklidov z VJP a ich následný transport systémom inţinierskych bariér 
a prírodnou formáciou. Zahrnuté sú tu tie procesy, ktoré boli zohľadnené aj v koncepčnom 
modeli migrácie rádionuklidov z hypotetického úloţiska pre VJP.  

2.1 Uvoľňovanie rádionuklidov z vyhoretého jadrového paliva 
Experimenty vykonávané na vyhoretom jadrovom palive ukazujú, ţe uvoľňovanie 

rádionuklidov z VJP pri kontakte s vodou nastáva dvomi po sebe nasledujúcimi procesmi: 
1. Krátkodobé - rapídne uvoľňovanie spojené s rádionuklidmi umiestnenými v zónach 

palivových tyčí, ktoré pri kontakte s vodou nemajú ţiadne retenčné schopnosti. Tieto 
rádionuklidy sa nachádzajú napríklad na hraniciach zŕn UO2, v medzere medzi 
palivom a pokrytím alebo v reštrukturalizovaných zónach UO2 matrice, 
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2. dlhodobé uvoľňovanie rádionuklidov, ktoré sú umiestnené v rámci UO2 matrice a 
pokrytia, a preto sú uvoľňované s jej postupným rozpúšťaním. 

2.2 Mechanizmy transportu rádionuklidov 
Hlavné mechanizmy transportu rádionuklidov v rámci systému inţinierskych bariér 

a prírodnej formácie sú advekcia, difúzia a disperzia. Dominantnosť určitého procesu moţno 
určiť na základe Pecletovho čísla, ktoré nám udáva podiel miery advekčného a difúzneho 
transportu.  

Proces difúzie nastáva, keď koncentračný gradient spôsobuje, ţe látky migrujú z oblastí 
s vyššou koncentráciou do oblastí s niţšou koncentráciou, aj za absencie prúdenia podzemnej 
vody. Molekulárna difúzia látky je popísaná Fickovými zákonmi, pričom 1. Fickov zákon sa 
vzťahuje na stacionárny stav a 2. Fickov zákon popisuje systém, v ktorom sa koncentračný 
gradient mení s časom (nestacionárny stav). V prípade bentonitovej výplne sa bude významne 
uplatňovať difúzny transport, keďţe jeho hydraulická vodivosť je veľmi nízka.  

Pohyb v  jednotlivých zlomoch horninového prostredia, kde je rýchlosť prúdenia 
podzemnej vody vyššia, môţe byť popísaný advekčno-disperzným mechanizmom. Rýchlosť 
prúdenia kvapaliny nasýtenou zónou porézneho prostredia je definovaná Darcyho empirickým 
zákonom, ktorý vyjadruje lineárnu závislosť medzi Darcyho rýchlosťou prúdenia vody 
a tlakovým (hydraulickým) gradientom. Lineárny Darcyho zákon platí v určitých medziach 
tlakového gradientu a jeho platnosť je tieţ obmedzená na oblasť laminárneho prúdenia.  

Hydrodynamická disperzia reprezentuje kombináciu efektu mechanickej disperzie a 
molekulárnej difúzie [3]. Mechanická disperzia je dominantným mechanizmom spôsobujúcim 
hydrodynamickú disperziu pri normálnych rýchlostiach prúdenia podzemnej vody. 
Molekulárna difúzia sa môţe stať dominantným procesom pri extrémne nízkych rýchlostiach 
prúdenia podzemnej vody, avšak, vo väčšine prípadov prúdenia podzemnej vody, je 
zanedbávaná. Pri mechanickej disperzii rozlišujeme pozdĺţnu a priečnu zloţku. Pozdĺţna 
disperzia predstavuje rozšírenie kontaminantov súbeţne so smerom prúdenia podzemnej 
vody. Pri mikroskopickom pohľade ju spôsobuje rozdielna veľkosť pórov, rozdielne trenie 
a tortuozita. Priečna disperzia je rozšírenie kontaminantu v smere kolmom na smer prúdenia 
podzemnej vody a v princípe je spôsobená tortuozitou pórového prostredia (rozvetvenie 
transportných ciest) [3]. 
 
2.3 Procesy spomaľovania transportu rádionuklidov 

Migrácia rádionuklidov je ovplyvňovaná viacerými procesmi, ktoré môţu viesť 
k spomaľovaniu ich transportu a moţnému významnému zníţeniu ich aktivitných tokov, resp. 
koncentrácií.  

Jedným z týchto procesov je sorpcia, ktorá zahŕňa všetky heterogénne reakcie medzi 
rozpustenými kontaminantmi a pevnou matricou horninového prostredia, či výplňovým 
materiálom. Vzťah medzi koncentráciou kontaminantov nasorbovaných na pevnú fázu 
a koncentráciou kontaminantov rozpustených v kvapalnej fáze je vyjadrený sorpčnou 
izotermou (experimenty sa realizujú pri konštantnej teplote) [3]. Najjednoduchším vyjadrením 
sorpčnej rovnováhy je lineárna izoterma. Distribučný koeficient, ktorý je definovaný ako 
pomer mnoţstva rádionuklidu sorbovaného na pevnej fáze a mnoţstva rádionuklidu 
rozpusteného v kvapalnej fáze, je u systémov opísaných lineárnou izotermou konštantný. 

Koncentrácia kontaminantov môţe byť obmedzená ich rozpustnosťou, ktorá závisí od 
viacerých faktorov, ako je napríklad zloţenie podzemnej vody, teplota, či tlak. Ak je 
koncentrácia kontaminantov väčšia ako je ich limit rozpustnosti, dochádza k tvorbe 
precipitácií. Rozpustnosť sa vzťahuje na jednotlivé chemické prvky (nie na izotopy).  
 
3 Koncepčný model multi-bariérového modelu ukladania 

Na Slovensku neustále prebieha proces postupného výberu lokality vhodnej pre hlbinné 
ukladanie, avšak doteraz nebolo určené ţiadne finálne miesto pre výstavbu hlbinného 
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úloţiska. Z tohto dôvodu bol vytvorený model hypotetického hlbinného úloţiska 
v kryštalických horninách s vyuţitím zahraničných údajov získaných na základe dlhodobých 
výskumných a vývojových prác v oblasti hlbinného ukladania [4], [5], [6]. 

Vyhoreté palivo je heterogénny systém, a preto bol v rámci modelu tento koncepčne 
rozdelený na konštrukčný materiál, UO2 matricu a časť inventára rádionuklidov, ktorá sa po 
styku s podzemnou vodou uvoľňuje rapídne. 

Hlbinné úloţisko je zaloţené na princípe multi-bariérového konceptu ukladania – 
kombinácia inţinierskych bariér a vhodnej prírodnej formácie. Jednou z bariér je samotná 
forma VJP, ktorého rýchlosť rozpúšťania je pri styku s podzemnou vodou veľmi nízka. 
Ďalšou inţinierskou bariérou je úloţný kontajner, ktorého parametre a vlastnosti sú prebrané z 
[4], [5]. Úloţná kapacita jedného kontajnera predstavuje 7 palivových kaziet [4]. Úloţný 
kontajner je obklopený bentonitovým výplňovým materiálom s hrúbkou stien 300 mm [4]. 

Najväčšiu pravdepodobnosť 
vývoja úloţného systému predstavujú 
scenáre transportu rádionuklidov 
podzemnou vodou. Pre posúdenie 
dlhodobej bezpečnosti hlbinného 
úloţiska bol vybraný normálny scenár 
migrácie rádionuklidov podzemnou 
vodou (Obr.1), ktorý predpokladá 
normálny vývoj inţinierskych bariér 
vedúci k postupnej degradácii 
jednotlivých častí úloţiska. Po tom, 
ako úloţný kontajner zlyhá z dôvodu 
týchto procesov (1000 rokov [7])  a 
podzemná voda príde do kontaktu s 
VJP (palivo a materiál pokrytia), 
uvoľnené rádionuklidy začínajú 
migrovať cez bentonitovú výplň. 

 
 
 
 

 
Koncepčný model migrácie rádionuklidov cez systém inţinierskych bariér berie do 

úvahy tieto základné predpoklady, ktoré ovplyvňujú migráciu rádionuklidov bentonitovou 
výplňou: 

 VJP je koncepčne rozdelené medzi palivo (UO2 matricu) a materiál pokrytia, 

 úloţný kontajner zlyhá po 1000 rokoch, 

 bentonitová výplň je plne saturovaná, preto rádionuklidy migrujú cez túto výplň 
radiálnou difúziou, 

 určitá časť inventára niektorých rádionuklidov je po kontakte s vodou uvoľnená 
okamţite a dlhodobé uvoľňovanie rádionuklidov nastáva zhodne s degradáciou 
pokrytia a matrice, 

 koncentrácia rádionuklidov je obmedzená limitom rozpustnosti jednotlivých 
chemických prvkov, ktorý sa delí medzi ich stabilné a rádioaktívne izotopy, 

 kontaminanty sú lineárne sorbované na bentonitovej výplni, pričom sorpcia je 
okamţitý a reverzibilný proces. 

 
V referenčnom prípade sú rádionuklidy transportované podzemnou vodou cez zlomy 

kryštalických hornín. Tok podzemnej vody v jednotlivých zlomoch nie je uniformný, ale líši 
sa v závislosti od geometrie zlomov. Variabilita vo vlastnostiach transportných ciest vedie k 

Obr. 1: Transportná cesta úniku rádionuklidov          
v referenčnom prípade 
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mechanickej disperzii. Transport pozdĺţ týchto ciest je spomaľovaný difúziou do stojatej vody 
v póroch horninového materiálu a následnou sorpciou na tomto materiáli. Koncepčný model 
pre prírodnú bariéru bol vytvorený na základe nasledujúcich predpokladov a zjednodušení: 

 prepravné cesty sú modelované ako paralelné dosky, v ktorých je transport určovaný 
advekciou a disperziou, 

 difúzia do okolitej horniny je modelovaná iba v jednom smere a to v smere kolmom na 
smer prúdenia podzemnej vody, 

 sorpcia na horninovom materiáli je lineárna, reverzibilná a okamţitá, 

 na posúdenie heterogenity reálnych zlomov a ich charakteristík bolo namodelovaných 
48 transportných ciest (paralelných dosiek) s odlišnou transmisivitou. Variabilita v 
transmisivite jednotlivých transportných ciest je v referenčnom prípade 
reprezentovaná pouţitím log-normálneho rozdelenia s priemerom -9,99 a smerodajnou 
odchýlkou 1,07 [6], 

 všetky transportné cesty majú dĺţku 100 m a ústia do hlavného vodivostného zlomu, 
ktorého dĺţka je 300 m [6].  

 
4 Výsledky a ich analýza 

Modelovanie a následné simulácie boli realizované vo výpočtovom prostriedku 
GoldSim, ktorého RT modul (Radionuclide Transport Module) umoţňuje dynamicky 
modelovať hmotnostný tok v rámci systému inţinierskych a prírodných bariér [8]. Vypočítané 
aktivitné toky zodpovedajú jednému kontajneru uloţenému v hypotetickom úloţisku. 
Zdrojový člen je tu teda reprezentovaný 7 palivovými kazetami (počiatočné priemerné 
obohatenie paliva 4,87 % a vyhorenie 60 MWd/kgU). Na Obr. 2 a Obr. 3 sa nachádzajú 
časovo závislé aktivitné toky z poľa blízkych interakcií do okolitej horniny.  

 
 
 
 
 
 
 
 

 
. 
 
 
 
 
 

Obr. 2: Aktivitné toky nuklidov premenových radov z poľa blízkych interakcií (pre jeden 
úloţný kontajner) 
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Na základe časovo závislých aktivitných tokov je moţné urobiť nasledovné 

pozorovania: 

 227
Ac, 

210
Pb, 

226
Ra sú rádionuklidy s významným inventárom a nízkym limitom 

rozpustnosti, čo vedie k tzv. pseudo ustálenému stavu aktivitných tokov počas dlhého 
časového obdobia, 

 aktivitné toky relatívne krátkoţijúcich rádionuklidov, ktoré sú významne sorbované na 
bentonitovej výplni dosahujú veľmi nízke hodnoty, 

 z dôvodu slabých retenčných vlastností, aktivačné a niektoré štiepne produkty (napr.  
129

I, 
79

Se) relatívne rýchlo migrujú cez bentonitovú výplň, čo je moţné vidieť z ich 
časových priebehov aktivitných tokov. 

 
Na Obr. 4 sa nachádzajú časovo závislé aktivitné toky z geosféry do aquifera. 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

Obr. 3: Aktivitné toky aktivačných a štiepnych produktov z poľa blízkych interakcií (pre 
jeden úloţný kontajner) 

 

Obr. 4: Aktivitné toky nuklidov z geosféry do aquifera (pre jeden úloţný kontajner) 
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Rádionuklidy premenových radov sú pomerne výrazne sorbované na hostiteľskej 
hornine podloţia, čo má za následok výrazný pokles ich aktivitných tokov. Ďalej je moţné 
zhodnotiť, ţe aktivačné a niektoré štiepne produkty (135Cs, 129I, 79Se) predstavujú najväčší 
príspevok k celkovému aktivitnému toku z hostiteľskej horniny do aquifera. 

 
5 Záver  

Na Slovensku nebolo zatiaľ určené finálne miesto pre výstavbu hlbinného úloţiska, 
preto bol vytvorený model hlbinného úloţiska pre hypotetickú lokalitu. Z analýzy výsledkov 
je moţné vidieť, ţe nuklidy premenových radov sú výrazne sorbované na bentonitovej výplni 
a hostiteľskej hornine.  

Tieto výsledky sú samozrejme závislé od výberu scenára, koncepčného modelu a 
pouţitých dát. Je preto potrebné hodnotiť jednotlivé charakteristiky, udalosti a procesy na 
základe výskumných a vývojových prác, ktoré budú realizované vo vybranej lokalite. Keďţe 
hodnotenie bezpečnosti takéhoto typu úloţísk je realizované pre veľmi dlhý časový interval, 
je takisto nevyhnutné analyzovať celú škálu normálnych a alternatívnych vývojových 
scenárov a ohodnotiť širokú škálu neistôt týkajúcich sa tvorby modelu a pouţitých dát. 
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Abstrakt 
Témou príspevku je materiálový výskum ocelí konštrukčných materiálov tlakových 

nádob jadrových reaktorov. Na tlakovú nádobu nepriaznivo vplýva najmä neutrónové ţiarenie 
a tepelné namáhanie, ktoré nepriaznivo ovplyvňujú fyzikálno-mechanické vlastnosti 
konštrukčných materiálov. Z týchto dôvodov sa na kvalitu a spoľahlivosť reaktorových ocelí 
kladú vysoké nároky a je potrebné poznať degradačné procesy, ktoré ovplyvňujú stav a ďalšie 
správanie sa ocelí. 

Príspevok sa zaoberá stanovením kvality mikroštruktúry ruskej ocele 15Kh2MFA a 
vplyvmi tepelného namáhania na mikroštruktúru pomocou pozitrónovej anihilačnej 
spektroskopie, ktorá s vysokým rozlíšením dokáţe stanoviť uţ malé zmeny v mikroštruktúre a 
je vhodná na analýzu degradácie reaktorových ocelí. 

 
1 Úvod 

Tlaková nádoba reaktora (TNR) je kritický konštrukčný prvok jadrovej elektrárne 
(JE), ktorý musí odolávať priamemu účinku neutrónového ţiarenia zo štiepenia, vysokému 
tlaku, vysokej teplote a cyklickému namáhaniu počas celej prevádzky. Výmena TNR je 
spravidla nerealizovateľná a preto určuje celkovú ţivotnosť jadrového zariadenia.  

V tomto článku sa zaoberáme analýzou vplyvu tepelného namáhania na konštrukčné 
materiály tlakových nádob reaktorov krajín bývalého sovietskeho zväzu, konkrétne feritickej 
ocele 15Kh2MFA pouţívanej v reaktoroch typu VVER 440. V práci sme merali a analyzovali 
poškodenie mikroštruktúry jednotlivých vzoriek danej ocele, ktoré boli vystavené rôznym 
teplotám.  

 
2 Popis ocele príprava vzoriek 

Ako základný materiál tlakových nádob reaktorov typu VVER 440 sa pouţíva feritická 
oceľ s bainitickou štruktúrou s označením 15Kh2MFA, ktorá obsahuje vanád v rozmedzí 0,25 
aţ 0,35 % hmotnosti a veľmi málo niklu (max. 0,40 % hmotnosti) (tabuľka 2.1). Ocele s 
obsahom vanádu sa pouţívajú, pretoţe vanádiové karbidy robia materiál odolnejším voči 
tepelnému starnutiu, vytvárajú jemnozrnnú štruktúru popúšťaného bainitu a dodávajú 
materiálu vysokú pevnosť[1]. Mikroštruktúra reaktorovej ocele 15Kh2MFA je znázornená na 
obr. 2.1. 

 
Obr. 2.1: Mikroštruktúra ocele 15Kh2MFA [2]. 

Tabuľka 2.1: Podiel jednotlivých prvkov (v %) v oceli 15Kh2MFA [1]. 

Materiál C Mn Si P S Cr Ni Mo V 
15Kh2MFA 0.13 0.30 0.17 max max 2.50 max 0.60 0.25 
 0.18 0.60 0.37 0.025 0.025 3.00 0.40 0.80 0.35 

 
Pouţité vzorky reaktorovej ocele 15Kh2MFA v základnom stave boli narezané a 

vyleštené 1μm diamantovou pastou na rozmery 10x7x0,2 mm. Po zmeraní vzoriek 
v základnom stave boli tieto vzorky ţíhané v mufľovej laboratórnej peci postupne na 
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teplotách 300, 400 a 450°C. Vzorky boli počas ţíhania uloţené v sklenenej skúmavke 
s argónovou atmosférou pri atmosférickom tlaku. Po dosiahnutí poţadovanej teploty boli 
vzorky ţíhané po dobu 2 hodín. Trend poklesu teploty pri chladnutí vzoriek predstavoval 
pribliţne 1°C/min.   

 
3 Experimentálna technika - Pozitrónová anihilačná spektroskopia 

Pozitrónová anihilačná spektroskopia je osvedčená spektroskopická metóda a jej 
základom je elektromagnetická interakcia medzi elektrónom a jeho antičasticou – pozitrónom, 
pri ktorej dochádza k ich vzájomnej anihilácii. Pri tejto anihilácii sa vyţiaria dva anihilačné 
fotóny pod vzájomným uhlom 180° a so známou energiou 511 keV (E0=m0c

2
). Pozitrón má 

v materiáli výbornú pohyblivosť, kde najskôr termalizuje (~1 ps) a potom difunfuje 
(~100 nm) do oblastí so zníţenou hustotou častíc látky, ktorá značí defekt materiálu (Obr. 
3.1). 

 
Obr. 3.1 Schéma pozitrónovej anihilácie. 

Pri PAS vyuţívame meranie doby ţivota pozitrónov, teda čas od jeho vzniku po jeho 
anihiláciu s elektrónom. Podľa doby ţivota častice je moţné určiť veľkosť defektov a ich 
koncentráciu. Dlhšia doba ţivota častice značí anihiláciu do miesta so zníţenou hustotou 
elektrónov (teda aj atómov) látky v meranom materiáli, čo znamená prítomnosť defektu 
vakančného typu. Rozlišovacia schopnosť je relatívne vysoká, dokáţe rozoznať 1 defekt na 
10

7
 atómov [3]. 

 
4 Výsledky PAS pre skúmanú reaktorovú oceľ 15Kh2MFA 

Na začiatku analýzy vplyvu tepelného namáhania na kvalitu mikroštruktúry bola 
reaktorová oceľ 15Kh2MFA zmeraná v základnom stave. K dispozícii bolo 5 rovnakých 
vzoriek tejto ocele. Postupne bola kaţdá jedna vzorka vystavená pôsobeniu určitej zvýšenej 
teploty (300, 400 a 450°C) a následne zmeraná. Kvalita mikroštruktúry resp. miera 
poškodenia kryštálovej mrieţky vplyvom zvýšenej teploty bola hodnotená pomocou 

ukazovateľov ako doba ţivota pozitrónov v nepoškodenej kryštálovej mrieţke (bulk) (τ1), 

intenzita anihilácie pozitrónov v bulk-u (I1), doba ţivota pozitrónov (τ2) a intenzita anihilácie 

(I2) v defektoch kryštálovej mrieţky a stredná doba ţivota pozitrónov v materiáli (τavg). 

Pre základný stav ocele 15Kh2MFA sa doba ţivota pozitrónov v bulk-u pohybuje 
v rozmedzí 85-95 ps. Doba ţivota pozitrónov v defektoch sa pohybuje vo vzorkách 
v rozmedzí 208-221 ps, z čoho vyplýva prítomnosť defektov typu di- aţ 3-vakancií. Intenzita 
anihilácie v defektoch sa nachádza na úrovni 50-60%, čo naznačuje relatívne vyšší podiel 
menších defektov. Tieto defekty sú v štruktúre prítomné uţ od výroby, resp. mohli byť 
vnesené do materiálu počas skladovania a prípravy jednotlivých vzoriek. Rozloţenie týchto 
defektov je rovnomerné a keďţe sú prevaţne typu di- a trivakancií a netvoria väčšie klastre 
vakancií, nepredstavujú výrazný problém v otázke kvality materiálu.  
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Obr. 4.1: Anihilácia pozitrónov v bulk-u. 
 Doba ţivota pozitrónov spolu s intenzitou anihilácie v bulk-u sú pre všetky merané 

vzorky znázornené na obr. 4.1. Z obrázka vidieť, ţe doba ţivota pozitrónov v bulk-u 
s rastúcou teplotou narastá aţ k hodnotám 110 ps, čo veľmi dobre korešponduje 
s teoretickými hodnotami dôb ţivota pozitrónov v bulk-u pre čisté ţelezo [4]. 

 
Tab. 4.1: Vypočítané doby života pozitrónov pre rozdielne typy defektov v čistom železe [4]. 

Materiál Doba ţivota pozitrónov (ps) 

bulk 110 

dislokácie 165 

monovakancie 175 

divakancie 197 

3-vakancie 232 

4-vakancie 262 

6vakancie 304 

 
 Intenzita anihilácie pozitrónov v bulk-u má rastúci trend v závislosti od zvyšujúcej sa 

teploty, ktorej boli vzorky vystavené. Hodnoty intenzity I1  pri teplotách 400 a 450°C sú na 
úrovni 75-80%, čo značí nárast zhruba o 35% oproti základnému stavu. Tento nárast intenzity 
I1 v prípade teploty 450 °C nám naznačuje, ţe s rastúcou teplotou narastá aj miera obnovy 
materiálu. Tento proces je spojený s tým, ţe s rastúcou teplotou rastie aj energia defektov 
(napr. intersticiálny atóm) a tie potom ľahšie difundujú v materiáli a tým dochádza k väčšej 
obnove kryštalickej štruktúry. 
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Obr. 4.2: Anihilácia v defektoch. 

 Doby ţivota pozitrónov spolu s intenzitami anihilácie v defektoch sú pre všetky 
merané vzorky znázornené na obr. 4.2. Z grafu je vidieť, ţe doba ţivota pozitrónov 
v defektoch sa v základnom stave a pri teplote 300°C nezmenila a pohybuje sa na úrovni 210 
aţ 225 ps, čo predstavuje defekty typu di- a 3-vakancie. Intenzita defektov pri teplote 300°C 
však oproti základnému stavu klesla pribliţne o 15%, čo naznačuje, ţe pri nezmenenej 
veľkosti defektov klesla v materiáli ich hustota. Tento záver podporuje aj výsledok zobrazený 
na obr. 4.1, kde môţeme vidieť nárast intenzity anihilácie v bulk-u s nárastom teploty. 

S nárastom teploty ţíhania na 400°C došlo k značnému predĺţeniu doby ţivota 
v defektoch aţ na úroveň 280 aţ 300 ps, čo predstavuje defekty o veľkosti  5- aţ 6-vakancií. 
Zároveň je však moţné pozorovať aj výrazný pokles intenzity anihilácie v defektoch a to aţ 
na úroveň 15-20%. Tento efekt materiálu je pravdepodobne spôsobený tým, ţe pri zvýšenej 
teplote dochádza k väčšej migrácii jednotlivých defektov v materiáli, ktoré sa následne môţu 

spájať do väčších celkov, čím sa predlţuje doba ţivota pozitrónov τ2 a súčasne klesá intenzita 

anihilácie I2. 
Pri zvýšení teploty ţíhania vzoriek na hodnotu 450°C, čo sa takmer pribliţuje reálnej 

teplote, pri ktorej sa ţíhajú aj tlakové nádoby reaktorov, môţeme pozorovať, ţe intenzita 
anihilácie v defektoch ostala praktický rovnaká (rozdiely sú v rámci odchýlok jednotlivých 
meraní). Rozdiel oproti 400°C je vidieť v hodnote doby ţivota pozitrónov v defektoch, ktorá 

výrazne poklesla na úroveň 260 ps a teda môţeme predpokladať, ţe došlo k vyţíhaniu 
defektov a k určitej obnove štruktúry kryštalickej mrieţky ocele 15Kh2MFA. 
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Obr. 4.3: Graf hodnôt τavg . 

 Stredná doba ţivota pozitrónov v materiáli (τavg) vyjadruje priemernú dobu 

ţivota pozitrónov v bulk-u a defektoch. τavg priamo súvisí s výskytom defektov a ide o jeden 
zo základných parametrov, ktorým je moţné kvalitatívne priamo hodnotiť skúmaný materiál 
z hľadiska mikroštruktúry. Podobný kvalitatívny parameter je aj stredná doba ţivota 
pozitrónov (MLT) avšak tento parameter berie do úvahy aj podiel anihilácie vo vzduchu, čo 
môţe v danom prípade skresľujúco ovplyvniť kvalitatívny pohľad na mikroštruktúru. 

Hodnoty τavg sa pre oceľ v základnom stave pohybujú v rozmedzí zhruba 150-160 ps, čo 
značí prítomnosť dislokácií a defektov typu monovakancií v kryštálovej mrieţke. Najniţšie 

hodnoty τavg boli podľa očakávania pri ţíhaní vzoriek na teplote 450°C, kedy by malo 

teoreticky dochádzať k obnove mikroštruktúry materiálu. Hodnoty τavg klesli aţ na úroveň 
~130 ps (obr.4.3). 

 
5 Záver 

Práca bola zameraná na štúdium vplyvu tepelného namáhania reaktorovej ocele 
15Kh2MFA, ocele pouţívanej ako hlavný konštrukčný materiál reaktorov typu VVER, ktoré 
sú v prevádzke na Slovensku aj v Českej republike. Jednotlivé vzorky boli postupne 
vystavené teplotám 300, 400 a 450°C. Z nameraných  výsledkov PAS sme zistili, ţe niţšie 
teploty, ktorým boli skúmané vzorky vystavené výrazne nevplývajú na veľkosti defektov 
v kryštálovej mrieţke. Avšak pri dosiahnutí určitej teploty dochádza v materiáli k výraznému 
nárastu veľkosti defektov a intenzity anihilácie pozitrónov v bulk-u. S nárastom teploty na 
konečnú hodnotu 450°C je vidieť, ţe v materiáli dochádza k postupnému zniţovaniu doby 
ţivota pozitrónov v defektoch, t.j. dochádza k rozpadaniu väčších zhlukov vakancií na 
menšie, čo môţeme povaţovať za prejav regenerácie kryštálovej mrieţky. 
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Abstrakt 

Polychlórované bifenyly (PCB) boli produkované prevaţne v priemysle hlavne          
vo forme syntetických olejov vo viacerých krajinách, vrátane Slovenska. V závode Chemko 
Stráţske bolo vyrobených viac ako 21 500 ton PCB a rozsiahlo sa pouţívali hlavne ako 
chladiace a lubrikačné materiály v transformátoroch a kondenzátoroch. Uvoľnenie PCB       
do ţivotného prostredia môţe spôsobiť jeho prestup z vody do sedimentov a inkorporáciu      
v rybách. Na Slovensku sa uvaţuje o pouţití metódy radiačnej degradácie PCB z pôdnych 
sedimentov v kanáli Stráţske. Metóda radiačnej degradácie PCB predstavuje modernú, 
perspektívnu, efektívnu a ekologicky prijateľnú techniku pre odstránenie PCB zo ţivotného 
prostredia. Ionizujúce ţiarenie produkované zväzkom vysokoenergetických elektrónov 
efektívne premieňa PCB na anorganický chlór a bifenyly, pričom organický olej, alebo 
rozpúšťadlo, zostáva nezmenené a môţe byť znova pouţité. 

 
1. Charakteristika polychlórovaných bifenylov 

Polychlórované bifenyly (PCB) boli produkované prevaţne v priemysle hlavne           
vo forme syntetických olejov vo viacerých krajinách, vrátane Slovenska. V závode Chemko 
Stráţske bolo vyrobených viac ako 21 500 ton PCB a rozsiahlo sa pouţívali hlavne ako 
chladiace a lubrikačné materiály v transformátoroch a kondenzátoroch. Uvoľnenie PCB       
do ţivotného prostredia môţe spôsobiť jeho prestup z vody do sedimentov a inkorporáciu      
v rybách. Experimenty uskutočnené na ţivočíchoch dokázali, ţe akumulácia PCB môţe 
spôsobovať poškodenie pečene, rakovinu, oţiarenie koţe, reprodukčné a vývojové poruchy.   
U ľudí vystavených vzduchu s obsahom PCB boli pozorované nasledovné príznaky: oţiarenie 
nosa, pľúc a koţe. Najjednoduchším spôsobom ako zistiť prítomnosť PCB v ľudskom tele sú 
krvné testy. Podľa pokynu Ministerstva ţivotného prostredia SR č.549/1998-2 na hodnotenie 
rizík zo znečistenia sedimentov tokov a vodných nádrţí maximálna prípustná koncentrácia pre 
kongenéry PCB bola stanovená na úroveň 4 μg·kg

-1
 jednotlivo pre kaţdý kongenér. 

 
2. Chemické vlastnosti PCB 

Chemické vlastnosti PCB (C12H10-nCln, obr. 1) sú nasledovné: olejovité alebo pevné 
skupenstvo, bezfarebné aţ svetloţlté zafarbenie, bez chuti a zápachu. Naviazanie chlóru 
v PCB môţe byť variabilné. Teoreticky môţe existovať aţ 209 chlórovaných bifenylov 
(kongenérov). Desorpčné procesy PCB z pôdy sú veľmi pomalé (mesiace aţ roky). Rýchlosť 
desorpcie exponencionálne narastá so zvyšujúcou sa teplotou, avšak presný mechanizmus nie 
je známy kvôli komplexnosti pôdnej matrice. 
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Obr. 1: Chemická štruktúra polychlórovaných bifenylov (Trnovec a kol.,2008). 
 
3. Moţnosti odstránenia PCB z pôdnych sedimentov 

o metóda glykolátovej dehalogenácie vyuţívajúca chemické činidlo APEG (alkalický 

hydroxid + polyetylénglykol). Kontaminovaná pôda sa zmieša a zahrieva s činidlom 

APEG, počas zahrievania alkalický hydroxid reaguje s halogénovou časťou 

kontaminantu, pričom vzniká glykoléter, hydroxylovaná zlúčenina a alkalická-kovová 

soľ (vodorozpustná). Táto metóda umoţňuje konverziu chemicky- toxických látok na 

netoxické. Metóda bola pouţitá na očistenie kontaminovanej pôdy v USA (New 

Yorku a Texas).  

o metóda pokročilých oxidačných procesov zahŕňajúca pouţitie O2, H2O2, TiO2,         

UV ţiarenia, zväzku elektrónov na degradáciu PCB. Oxidačné činidlá produkujú 

voľné radikály, ktoré okamţite ničia organickú zloţku. 

o metóda využívajúca extrakčné rozpúšťadlo/ chemickú dehalogenáciu/ rádiolytickú 

degradáciu predstavuje ex-situ fyzikálny dej redukcie objemu kontaminantu, ktorý je 

nutné odstrániť. Technológia vyuţíva extrakčné činidlo, ktoré rozpúšťa cieľový 

kontaminant v pôde. Výsledkom tohto procesu je relatívne čistá pôda, alebo sediment, 

ktorý môţe byť vrátený do prírody. Táto metóda môţe byť vyuţitá na odstránenie 

nielen PCB, ale aj viacjadrových aromatických zlúčenín, petrolejových uhľovodíkov, 

pesticídov, dioxínov a pentachlórofenolu. Technika je cenovo výhodná                     

pre odstránenie kontaminantov z pôdy, ale limitujúcim faktorom je transfer 

kontaminantu do inej fázy, ktorá sa odstraňuje prostredníctvom inej metódy         

(napr. chemická dehalogenácia a rádiolytická degradácia s gama ţiarením)  

4. Radiačné techniky odstránenia PCB zo sedimentov/vody/pôdy 
o ionizujúce gama žiarenie a vysokoenergetické elektróny- dosiahnutie efektívnej 

premeny PCB na menejproblematické zlúčeniny. PCB sa redukuje na anorganický 

chlór a bifenyly, pričom pouţité organické rozpúšťadlo ostáva nezmenené, a teda 

môţe byť recyklované.  

o rádiolýzou sa dosiahne dechlorácia PCB vo vode, vodných micelárnych systémoch, 

alkoholoch a transformátorových olejoch. 

 
 
 

5. Pouţitie vysokoenergetických elektrónov na degradáciu PCB 
Proces oţiarenia kontaminovanej vody vysokoenergetickými elektrónmi produkuje           

3 primárne prechodné zlúčeniny: hydratovaný elektrón, hydroxylový radikál a atómy vodíka. 
Zlúčeniny obsahujúce halogény sú potom konvertované na anorganické kyseliny, ktoré môţu 
byť odstránené premývaním vodou alebo neutralizáciou. Elektróny môţu interagovať s látkou 
rôznymi mechanizmami, a to emisiou elektromagnetického ţiarenia, pruţnou a nepruţnou 
zráţkou. Pri pouţití vysokoenergetických elektrónov (MeV) dochádza prevaţne k strate ich 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

139 

energie nepruţným rozptylom na orbitálových elektrónoch atómu (ionizácia) alebo v menšej 
miere k radiačným stratám emisiou elektromagnetického (rtg.) ţiarenia brzdením v poli jadier 
atómu. Pri energiách elektrónov okolo 7 MeV dominujú straty energie v dôsledku nepruţných 
zráţok s väzbovými elektrónmi (ionizácia) (Rahuman, 2000). 

Pri našich experimentoch so vzorkami (pôda, voda, sedimenty) zo zamorených oblastí 
bude pouţitý lineárny urýchľovač UELR 5-1S (Obr. 2 a) (Univerzitné centrum elektrónových 
urýchľovačov v Trenčíne, Slovenskej zdravotníckej univerzity v Bratislave- UCEA SZU), 
ktorý produkuje elektróny s energiou 3,6- 6,2 MeV alebo rtg. ţiarenie do energie 6,2 MeV. 
Automatizovaný systém dopravníka s obracačom (Obr. 2 b) umoţňuje kontinuálne oţarovať 
väčšie objemy materiálu v pôvodných obaloch a škatuliach. 

 

 
Obr. 2: a) Lineárny urýchľovač UELR 5-1S UCEA SZU v Trenčíne (vľavo)  

 b) dopravník s obracačom (vpravo). 
 

Na Slovensku sa uvaţuje o pouţití metódy radiačnej degradácie PCB z pôdnych 
sedimentov v kanáli Stráţske. Obr. 3 predstavuje porovnanie zvyšujúcej sa prítomnosti PCB 
v sedimente pozdĺţ koryta rieky Laborec. Metóda radiačnej degradácie PCB predstavuje 
modernú, perspektívnu, efektívnu a ekologicky prijateľnú techniku pre odstránenie PCB       
zo ţivotného prostredia. Podľa doposiaľ uskutočnených experimentov klesla koncentrácia 
PCB aţ o 50% pri pouţití 100 kGy dávky 5 MeV elektrónov (Šagátová, 2015). Ionizujúce 
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ţiarenie produkované zväzkom vysoko-energetických elektrónov efektívne premieňa PCB                
na anorganický chlór a bifenyly, pričom organický olej, alebo rozpúšťadlo, zostáva 
nezmenené a môţe byť znova pouţité. 

 

 
 

 
Obr. 3: Koncentrácia PCB v sedimente pozdĺţ koryta rieky Laborec (Trnovec 

a kol.,2008). 
 

Slovenská zdravotnícka univerzita v Bratislave vykonala testy, počas ktorých bolo 
preukázané, ţe iba v alkalickom roztoku 2-propanolu prebieha dechlorácia reťazovým 
mechanizmom s postupnom dechloráciou PCB, pričom reakcia bola inhibovaná bifenylom, 
acetónom, nitrobenzénom a kyslíkom. Na základe týchto experimentov moţno predpokladať, 
ţe radiačná degradácia PCB bude vhodnejšia ako spaľovanie PCB (momentálne 
najpouţívanejšia deštrukčná metóda). Rádiolýza PCB zväzkom elektrónov alebo fotónov 
vyšších energií je potenciálne studená deštruktívna technika, pričom sa experimentami 
preukázalo, ţe radiačnou cestou moţno od PCB kompletne očistiť transformátorové 
a kondenzátorové oleje. Komplikovanejšie matrice na odstránenie PCB sú sedimenty 
v dôsledku konkurenčných reakcií na kyslíku, kovových iónoch a organických prímesiach. 
Preto na tieto formy PCB odpadov musí byť navrhnuté zariadenie na radiačnú dechloráciu 
nielen z vodných roztokov, ale aj z olejov, pôdy a sedimentov, pričom nevyhnutnou súčasťou 
je aj prídavok vhodných aditív na zvýšenie radiačného výťaţku produkcie agresívnych 
pohyblivých radikálov, napr. 

.
OH, eaq-, H3O

+
, 

.
H, H2 a H2O2 (Chmielewski, 2002). 

 
6. Záver 

Kvalita ţivotného prostredia výraznou mierou ovplyvňuje zdravie jeho obyvateľov. 
Kontaminácia ţivotného prostredia toxickými látkami môţe mať dlhodobo negatívne 
následky na zdravie celej populácie. Úvodné experimenty degradácie PCB v pôdnych 
sedimentoch pomocou urýchľovača elektrónov na UCEA SZU ukazujú ekologickú moţnosť 
riešenia závaţnej situácie na východnom Slovensku v oblasti Stráţskeho. 
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Abstrakt 

Hydroxyapatite is the primary inorganic component of bones (60%) and tooth enamel 
(90%) in vertebrate group. This material is preferably used for removing heavy metals and 
radioactive ions such as UO2

2+
, Pb

2+
, Co

2+
 from the solution, due to its low water solubility 

and high stability in the oxidation and reduction, large high specific surface area, good buffer 
properties, etc. 

The samples prepared by the wet precipitation method were characterized by FTIR 
spectrometry. Specific surface area for nanoparticles of hydroxyapatite was determined by 
BET method. For samples of HA with different contents of Sn

2+
 ions were determined values 

of pzc by alkalimetric titration. 
 

Keywords: hydroxyapatite; FTIR spectrometry; BET method; point zero charge  

1 Introduction and statement of the aim 
Radionuclides and heavy metals are ultra-wide group of substances toxic to organisms 

and polluting the environment. Typical representants of them are Hg, Cd, Pb, Cr etc. Due to 
the increasing demands of industry and medicine the result is overproduction of radionuclides 
and heavy metals. These elements have a high ability to bind on the smallest particles and 
thereby to complicate the decontamination process [1,2]. 

Hydroxyapatite (HA) is a basic natural inorganic component of vertebrate group support 
system. The proportion of HA in bones is 60% and in the tooth enamel it is 90% [3]. 

 HA have some good properties e.g. biocompatibility, low density, chemical stability, 
osteoconductivity, non-toxicity, etc. HA is used as bone substitute material, such as filling of 
defects in dental and orthopaedic surgery. HA forms a direct chemical bond with the tissue 
and so the implant can be easily incorporated into bone [3,4,5]. Moreover, HA has low water 
solubility and high stability in the oxidation and reduction, large high specific surface area, 
good buffer properties. It is used as the adsorbent of the radionuclides and heavy metals from 
the environment. HA has in its structure spaces for cations and anions replacing reactions. 
Moreover, it is capable to adsorb on the surface divalent metal cations – Sr

2+
, Cu

2+
, Sn

2+
, Ni

2+
, 

etc. The cations are adsorbed by coprecipitation, ion-exchange reactions, substituting calcium 
cations with other metals contained in the HA, by forming complexes on the surface of HA 
[6]. To the structure of HA can be incorporated anions such as carbonates, fluorides and 
silicates and it is realised by heterogeneous ion exchange [7]. 

Aim of this work was characterisation of properties of Sn-hydroxyapatite (Sn-HA), which 
was prepared by wet precipitation method, where the presence of Sn

2+
 ions in the samples 

were 0 mol%, 2 mol%, 6 mol% and 8 mol%. Sn-HA properties were characterized by FTIR 
method, BET method and also was determined point zero charge (pzc) by alkalimetric 
titration. 
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2 Materials and methods 
Chemicals and materials 
Chemicals and all the material were used in the experiment of analytical grade n.p. from 

Lachema, Czech Republic and from SLAVUS, s.r.o, Slovak Republic. 
Sample of hydroxyapatite - HA1 used in the experiment was of analytical grade from 

Sigma-Aldrich Chemie GmbH, Germany. 
Samples of hydroxyapatite – HA2, HA3 and A4 were prepared by wet precipitation 

method. 

Methodology FTIR spektrometry 

Functional groups of samples were tested by means of infrared spectroscopy by Fourier 
transformation. FTIR measurements were performed on a Nicolet 6700 FTIR, using the ART 
technique with a frequency interval of 4000 – 650 cm

-1
. In the average were recorded 32 

successive scans per 3 – 4 minutes. 

Methodology BET method 

The surface area and pore properties were analysed by physical adsorption of nitrogen at 
the temperature of liquid nitrogen using ASAP-2400 (Micrometrics). The specific surface area 
was calculated from data of absorption Brunauer-Emmett-Teller isotherms in the range of 
relative pressure (p/p0 = 0.05 – 0.3). 

Methodology pzc  

The point zero charge (pzc) of samples was determinate by alkalimetric titration. The pH 
was perform with pH meter from WTW, type inoLab720. 
3 Result and discussion 

Characterization of samples by the FTIR spectrometry 
Hydroxyapatite – HA1, HA2, HA3, and apatites – A4a to f were prepared with Sn

2+
 ions, 

where representation this ions were 0 mol%, 2 mol%, 6 mol% and 8 mol%. FTIR method was 
characterized by the spectra of samples (Fig.1 and Fig.2). 

The first group of hydroxyapatite – HA1 has by the IR spectrum of the phosphate group –
PO4

3-
, whose wavelengths are in the range of 1000 – 1100 cm

-1
, 960 – 965 cm

-1
. Moreover, 

we found peak for the carbonate – CO3
2-

 a wavelength of about 1400 cm
-1

 [85]. 
From FTIR spectra we found the peaks of the phosphate – PO4

3-
 for the group HA2, 

whose wavelengths are in the range of 1000 – 1100 cm
-1

, 960 – 965 cm
-1

. In addition, we 
found the peak of the carbonate – CO3

2-
 with wavelengths around 1400 cm

-1
 [8]. Also, it is 

peak of HPO4
2-

 in the FTIR spectrum. In the spectrum of the apatite, which was prepared from 
SnCl2∙2H2O and H3PO4, was not found peaks for carbonates or hydrogen phosphates. 

Spectrum HA3 with peaks, which have  wavelengths 1000 – 1100 cm
-1

, 960 – 965 cm
-1

 
for the phosphate, 870 cm

-1
 for hydrogen phosphates, 1400 – 1550 cm

-1
 for carbonate, and 

1630 cm
-1

 for water. Besides, with increasing concentration of Sn
2 +

 ions started to accrue the 
peaks at the wavelength of approximately 3363.3 cm

-1
. Also, there are found here peaks of the 

OH groups with a wavelength of 3550 to 3400 cm
-1

. In the case of apatite, which was 
prepared from SnCl2∙2H2O and K2HPO4 was occured peak with wavelength for the OH of the 
3225 cm

-1
. We assume that there was a shift range of the spectrum compared to 0 mol% CaCl2 

with K2HPO4. 
A4 spectrum has peaks with a wavelength of approximately 1000 – 1100 cm

-1
 and 960 – 

965 cm
-1

 for group of phosphate. The peak with a wavelength of approximately 1640 cm
-1

 is 
corresponding to the water molecule. The spectrum of A4c and also spectrum for apatite A4e 
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A4f contained peaks with wavelengths of about 3300 cm
-1

. We assume that these peaks 
respond to OH groups. Further, the FTIR spectrum of apatite A4c, and A4e A4f are distorted. 
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Fig. 1 Characterization of samples of hydroxyapatite HA1 and HA2 by the FTIR 
spectrometry. 
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Fig. 2 Characterization of samples of hydroxyapatite HA3 and A4a to f by the FTIR 

spectrometry. 

Characterization of samples by the BET method 
From the Tab. 1 it show, that for the samples 01 - 18 were determined specific surface 

area (SBET) by BET adsorption method and the volume of gas adsorption per gram of sample 
(VA). The values of specific surface area of samples 12-14 were different significantly from 
the other samples. Specific surface area of the samples 12 to 14 were relatively small and thus 
the results are less accurate. Inaccurate values of SBET were probably due to the use of a small 
amount of samples, when samples were measured. All samples had SBET-dimension in the unit 
[m

2
·g

-1
], which points out that it is the fine-grained and to the porous materials.  

The shapes of the isotherms of the samples 01 – 8 and 15 – 18 had a similar shape, as 
well as the distributions of pores were almost identical. Shapes of isotherms and distributions 
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of pores of the samples 9 to 11 were different significantly compared to samples of 01 – 8 and    
15 – 18, for the reason that the samples 01 – 8 and 15 – 18 are hydroxyapatite and samples       
09 – 11 are apatite, which have a different composition.  

 
Tab. 1 The specific surface of samples of hydroxyapatite and apatite. 

sample 
S BET 

[m
2
·g

-1
] 

VA 

[cm
3
·g

-1
] 

0
1 

H
A1 

0 mol% comHA 47,9 0,491 

0
2 

2 mol% comHA 60,5 0,457 

0
3 

6 mol% comHA 59,2 0,457 

0
4 

8 mol% comHA 60,4 0,465 

0
5 

H
A2 

0 mol% Ca(OH)2 + H3PO4 68,3 0,574 

0
6 

2 mol% Ca(OH)2 + SnCl2·2H2O + H3PO4 75 0,574 

0
7 

6 mol% Ca(OH)2 + SnCl2·2H2O + H3PO4 82 0,636 

0
8 

8 mol% Ca(OH)2 + SnCl2·2H2O + H3PO4 76 0,62 

0
9 

A
4a 

SnCl2·2H2O + H3PO4; 1M NaOH, 1A 60,4 0,115 

1
0 

A
4b 

SnCl2·2H2O + H3PO4; 0,1M NaOH; 1B 35,2 0,06 

1
1 

A
4c 

SnCl2·2H2O + Na2HPO4·2H2O; 1M NaOH 39,9 0,186 

1
2 

A
4d 

SnCl2·2H2O + H3PO4; KOH 6,9 0,026 

1
3 

A
4e 

SnCl2·2H2O + K2HPO4; KOH; LP 13,8 0,109 

1
4 

A
4f 

SnCl2·2H2O + K2HPO4; KOH; UP 21,3 0,14 

1
5 

H
A3 

0 mol% CaCl2 + K2HPO4 102 0,581 

1
6 

2 mol% CaCl2 + SnCl2·2H2O + K2HPO4 142 0,581 

1
7 

6 mol% CaCl2 + SnCl2·2H2O + K2HPO4 175 0,605 

1
8 

8 mol% CaCl2 + SnCl2·2H2O + K2HPO4 168 0,636 
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Characterization of samples by the PZC 

The point zero charge (pzc) in samples was determinate by alkalimetric titration. To the 
20ml H2O was added 0,1M HCl, so that the resulting pH was equal to 3, 4 resp. 5. To the 
solution was added 20mg sample and after stabilization of the pH it was titrated with 0,1M 
NaOH. Then was calculated the value of pzc of samples. Tab. 3 and Fig. 2 it shows, that at pH 
3 were values pzc 9.68 to 10.26. It is higher probably because a hydroxyapatite was 
dissolution and then to give to other forms of phosphates. At pH 4 were values pzc 7.65 to 8.9, 
what is decreased as values at pH3. The lowest values pzc 6.72 to 8.78 were determined for 
pH 5. Also, we can notice that the values of pzc with 0 mol% representation Sn

2+
 ions were 

comparable with values of the pzc with 6 mol% representation Sn
2+

 ions in the samples. 
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Fig. 3 Alkalimetric titration curves: A, B – at pH 3; C, D – at pH 4; E, F – at pH 5. 
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C D 

E 
F 
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Tab. 2 The point zero charge values of the hydroxyapatite HA1, HA2, and HA3 with  
representation of Sn

2+
 ions 0 mol% and 6 mol% in the sample. 

 

 [C·g-1]

pH 3 pH 4 pH 5 

0 mol% 

H
A1 

10,18 8,82 7,48 

H
A2 

9,8 7,97 7,37 

H
A3 

10,26 9,69 8,42 

6 mol% 

H
A1 

10,15 7,65 6,72 

H
A2 

9,68 8,12 7,28 

H
A3 

10,24 8,9 8,78 

 

4 Conclusion 
The preparated hydroxyapatite was characterized using FTIR spectroscopy. The spectra of 

hydroxyapatite HA1 contained peaks for phosphate ions and carbonate ions. Spectra of 
hydroxyapatite HA2 and HA3 had peaks for PO4

3- 
and CO3

2-
 and peaks for HPO4

2-
 ions and 

H2O, as well. For apatites A4 were significantly distorted spectra compared to the commercial 
hydroxyapatite. 

For the samples 01 – 18 were determined specific surface area (SBET) by BET adsorption 
method and the volume of gas adsorption per gram of sample (VA). All samples had SBET 

dimension in the unit [m
2
·g

-1
], which points out that it is the fine-grained and to the porous 

materials. The values of specific surface area of samples 12 – 14 were different significantly 
from the other samples. Shapes of isotherms and distributions of pores of the samples 9 to 11 
were different significantly compared to samples of 01 – 8 and 15 – 18, for the reason that the 
samples 01 – 8 and 15 – 18 are hydroxyapatite and samples 09 – 11 are apatite, which have a 
different composition.  

At the increasing values of the pH decreased pzc values. Also, we can notice that the 
values of pzc with 0 mol% representation Sn

2+
 ions were comparable with values of the pzc 

with 6 mol% representation Sn
2+

 ions in the samples. 
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Abstrakt 

V práci sa testovala nová metóda pre sekvenčné stanovenie 
226

Ra a 
90

Sr v stavebných 
materiáloch pomocou sorbentu molekulárneho rozpoznávania AnaLig Sr-01. Na sledovanie 

výťaţkov separácie sa pouţil stopovací rádionuklid 
85

Sr a 
133

Ba (pre sledovanie výťaţku 
226

Ra). V práci sa testovala vhodnosť prostredia pre absorpciu rádionuklidov na sorbente 

AnaLig Sr01, zistilo sa, ţe so zvyšujúcou sa koncentráciou HNO3 sa zniţuje absorpcia 
226

Ra 
na sorbente AnaLig Sr-01. V ďalšej časti práci sa sledoval vplyv koncentrácie a pH vhodných 

elučných činidiel (EDTA a citran amónny) pre efektívne sekvenčné stanovenie 
226

Ra a 
90

Sr. 
 

1 Úvod 
V súčasnosti sa dbá o to aby bola radiačná záťaţ obyvateľstva čo najniţšia. Snaţíme sa 

pre to aby sme zníţili umelé aj prírodné zdroje ionizujúceho ţiarenia v našom okolí. Najviac k 

radiačnej záťaţi obyvateľstva prispieva prírodná rádioaktivita, ktorá závisí na geografických a 

geologických podmienkach a vo veľkej miere k nej prispievajú rádionuklidy ktoré sa 

nachádzajú v horninách a pôde. Hornina, kamene, štrk a piesok sa ťaţia a ďalej ich 

vyuţívame ako stavebné materiály. S prírodných rádionuklidov v stavebných materiáloch sa 

sleduje obsah 
226

Ra. Samotné 
226

Ra s dobou polpremeny 1600 rokov nie je tak nebezpečné 

ako jeho dcérsky produkt 
222

Rn a jeho dcérske produkty
1
. Radón má dobu polpremeny 3,8 

dňa a je člen uránového rozpadového radu. Keďţe je to inertný plyn, môţe sa voľne 

pohybovať pórmi v stenách. Sledovanie obsahu prírodných rádionuklidov je preto nutnosť, 

ktorá vyplýva z vyhlášky MZ SR č. 528/2007 Z.z. Cieľom práce bolo sekvenčné stanovenie a 

separácia 
226

Ra a 
90

Sr v stavebných materiáloch. 

Na stanovenie 
226

Ra a 
90

Sr je vypracovaných viacero metód
2,3,5

. V našej práci sme 

vybrali pre stanovenie sorbent molekulového rozpoznávania AnaLig
®

Sr01. AnaLig
®

Sr01 je 

produktom firmy IBC Advanced Technologies a je určený pre selektívne separovanie 
90

Sr z 

rôznych matríc s vysokým obsahom konkurenčných iónov. Metóda molekulového 
rozpoznávania pouţíva špeciálne nadizajnované molekuly, ligandy, ktoré sú vhodné na 
separácie a purifikácie iónov. Ligandy vytvárajú koordinačnú väzbu s iónom, ktorý má byť 
odseparovaný. Metóda molekulového rozpoznávania vyuţíva kombináciu iónovej veľkosti a 
geometrie na selektívne rozpoznanie a naviazanie špecifického iónu z roztoku, bez výmeny 
iónov. Vďaka tomu si ponecháva vysokú selektivitu aj pri malých koncentráciách a dokonca 
aj v prítomnosti veľkého obsahu kompetitívnych iónov. Po optimalizovaní separačnej metódy 
pre sekvenčné stanovenie vybraných rádionuklidov bude metóda aplikovaná na vzorky 
stavebných materiálov. 
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2 Materiály a metódy 

 
Činidlá a chemikálie 

AnaLig
®

 Sr-01 – firma IBC Advanced Technologies, MnO2 – PAN. Všetky ďalšie 

chemikálie boli beţne dostupné v analytickej čistote kyselín a chemikálií. 
 

Metóda separácie 
226

Ra a 
90

Sr 

Pre optimalizáciu separačného postupu pre sekvenčné stanovenie 
226

Ra a 
90

Sr bolo ako 

prvé potrebné vybrať vhodné prostredie pre absorpciu na sorbente AnaLig
®

 Sr-01. Testoval 

sa vplyv koncentrácie HNO3 (v rozsahu 0,05 – 14,35 mol l
-1

) na výťaţok, pričom na 

sledovanie výťaţku separácie 
226

Ra bol pridaný neizotopový stopovací rádionuklid 
133

Ba. 

Vzorka bola pripravená z 20 ml HNO3 s príslušnou koncentráciou a stopovacími 

rádionuklidmi. Na separáciu sa pouţilo 1 g AnaLig
®

 Sr-01, kolóna bola kondiciovaná s 2 

mol·l
-1

 HNO3. Pretečená frakcia bola zachytená do vialky a meraná na HPGe (E = 356 keV). 

V ďalšej časti práci sa sledoval vplyv koncentrácie a pH vybraných elučných činidiel. 

Vzorka bola pripravená z 20 ml 2 mol·l
-1

 HNO3 + 
85

Sr + 
133

Ba a bola nanesená na kolónu so 

sorbentom AnaLig
®

 Sr-01, kondiciovaným s 2 mol·l
-1

 HNO3. Vzorka bola premytá s 20 ml 

2 mol·l
-1

 HNO3, následne 10 ml deionizovanej vody. Následne sa z kolóny eluovali 
133

Ba 

popr 
85

Sr s vybraným elučným činidlom chelatónom III (testovala sa koncentrácia 0,01- 

0,2 mol·l
-1

 a rôzne pH). V ďalšej časti práce sa testovalo elučné činidlo citran amónny 

(primárny), rozsah koncentrácii bol (0,1- 0,75 mol·l
-1

 ) a rovnako tak boli sledovaný vplyv 

pH na elúciu stroncia a bária. 
 

3 Výsledky a diskusia 

V práci bola testovaná nová metóda pre sekvenčné stanovenie 
226

Ra a 
90

Sr 

v stavebných materiáloch vyuţíva technológiu molekulového rozpoznávania AnaLig
®

 Sr-01. 

Zistilo sa, ţe veľkou výhodou pri práci s AnaLig
®

 Sr-01 je ţe rádionuklidy sú dobre 

absorbované pri širokom rozpätí koncentrácie HNO3 (0,05 – 6 mol·l
-1

), výťaţky separácie 
133

Ba neklesli pod 90%. So zvyšujúcou sa koncentráciou absorpcia 
226

Ra klesala (graf č.1), 

pri koncentrácii 14,35 mol·l
-1

 bola len 50 %.Výsledky sú zobrazené v grafe 1. 
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Na  základe  literárneho  prehľadu  sa  vybralo  ako  vhodné  elučné  činidlo  pre  elúciu 

chelatón III a citran amónny. Pouţitím citranu amónneho (s koncentráciou 0,1- 0,3 mol·l
-1

 a 

pH 5,5) ako elučného činidla sa dosiahla účinnú separáciu stroncia od Ba(Ra), výťaţky 
85

Sr 

sa pohybovali v rozmedzí (91-100) %. Citran amónny s koncentráciou 0,2 a pH ~ 5-10 sa 
vybral ako najvhodnejšie elučné činidlo pre sekvenčnú separáciu stroncia od a rádia(bária). 
Výsledky sú uvedené v grafe 2. 

 
 

Graf č. 1: Vplyv koncentracie HNO3 na výťaţok 
133

Ba 
 

Pri pouţití elučného činidla chelatónu III boli dosiahnuté maximálne výťaţky 
85

Sr ktoré 

sa pohybovali v rozmedzí (91-100) % pri pouţití chelatónu III s koncentráciou 0,03- 0,1 

mol·l
-1

 . Maximálne výťaţky pre separáciu 
133

Ba(Ra) sa dosiahli pri pouţití chelatónu III s 

koncentráciou 0,05 mol·l
-1

 a pH ~ 11 a objemom 50 ml Rádiochemické výťaţky 
85

Sr a 
133

Ba 

sú prezentované v grafe č.3. Testovaním sa zistilo, ţe pri pouţití chelatónu III ako elučného 

činidla pre stroncium, však dochádza aj k čiastočnej elúcii 
133

Ba. Optimalizované podmienky 

pre sekvenčnú separáciu 
133

Ba(
226

Ra) a 
90

Sr na sorbente molekulárneho rozpoznávania budú 

aplikované v ďalšej časti práce na reálne vzorky stavebného materiálu. 

1

33Ba 
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Graf č.2: Závislosť výťaţku separácie 
133

Ba a 
85

Sr na koncentrácii a pH citranu amónneho 

 

Graf č.3: Závislosť výťaţku separácie 
133

Ba a 
85

Sr na koncentrácii a pH chelatónu III 
4 Záver 

V práci  bola  vyvinutá  nová  metóda  pre  sekvenčné  stanovenie  antropogénneho a 

prírodného rádionuklidu 
226

Ra. Sekvenčná metóda predstavuje zjednodušenie separačného 

procesu pre stanovenie viacerých rádionuklidov v jednej analyzovanej matrici. Zistilo sa, ţe 

vhodné prostredie pre sorpciu bária je prostredie HNO3 s koncentráciou v rozsahu (0,01 - 6) 

mol·l
-1.

 V ďalšej časti práce sa našli vhodné elučné činidlá, pričom na elúciu 
90

Sr ako 

najvhodnejšie činidlo bol vybraný citran amónny s koncentráciou 0,2 mol·l
-1

 a pH ~ (5,5-9) a 

9

0Sr 
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pre elúciu 
133

Ba(
226

Ra) chelatón III s koncentráciou 0,05 mol·l
-1

 pH ~ 11. Optimalizovaná 

metóda pre sekvenčné stanovenie je v súčasnosti aplikovaná na reálne vzorky stavebného 
materiálu. 
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VPLYV ŢIARENIA NA VLASTNOSTI NANOKRYŠTALICKÝCH ZLIATIN  
 

Dominika Holková, Jozef Sitek 
Slovenská technická univerzita, Fakulta elektrotechniky a informatiky, Ústav jadrového 

a fyzikálneho inžinierstva, Ilkovičova 3, 812 19 Bratislava  
 jozef.sitek@stuba.sk , dominika.holkova@stuba.sk  

 

Abstrakt  
Nanokryštalická zliatina typu (Fe81Nb7B12) bola oţiarená elektrónovým zväzkom 

dávkou 2 MGy. Analyzovali sme ho pomocou Mössbauerovej spektroskopie. Výsledky 
ukázali, ţe po oţiarení dochádza k zmene tvaru Mössbauerovho spektra. Pôvodné spektrum sa 
skladalo z kryštalickej časti, ktorá obsahovala dve zloţky kovového ţeleza s rôznym obsahom 
Nb a zo spektra reprezentujúceho amorfný zbytok oţiarením elektrónmi sa vytvorila iba jedna 
zloţka s obsahom ţeleza. Predpokladáme ţe vplyvom dávky elektrónov došlo k redistribúcii 
atómov, kedy zanikla zloţka s niţším obsahom Nb, ktorá  sa pravdepodobne v dôsledku 
ţiarenia redistribuovala do amorfnej zloţky. Z meraní vyplynulo, ţe Mössbauerovská 
spektroskopia je citlivá na zmenu fázového zloţenia nanokryštálu daného typu po vplyve 
dávky elektrónov.   

 
1. Úvod 

Nanokryštalické materiály majú široké spektrum aplikačných moţností, ktoré sa 
nachádzajú na rozhraní medzi konštrukčnými a funkčnými materiálmi. Ide o principiálne 
nové materiály, u ktorých je moţné predpokladať nové aplikácie. V skutočnosti existuje veľa 
chemických metód syntézy veľkých mnoţstiev malých kryštálov. Druhá oblasť, ktorá si 
zaslúţi pozornosť, je tepelná stabilita ultrajemných mikroštruktúr. Ultrajemné štruktúry môţu 
byť tepelne stabilizované vo forme multifázových materiálov skladajúcich sa z kryštálov 
s rozdielnym chemickým zloţením. ( Sitek a kol. 2015)  

Nanokryštalické materiály majú veľa pozoruhodných vlastností, ako ich mechanická 
pevnosť a kompaktnosť pre výrobu nanoskiel. Taktieţ nanokryštalická štruktúra umoţňuje 
vytvoriť materiály s plastickým jadrom a pevným povrchom, čo je nevyhnutné 
pre napredujúcu technológiu. Ich nesporne významnou vlastnosťou je, ţe kaţdé 
nanokryštalické zrno sa správa ako magnetická doména. V posledných rokoch sa 
nanokryštalické zliatiny stali atraktívne pre mnoho aplikácií. Najvýznamnejšími sú zliatiny 
FINEMENT, NANOPERM, HITPERMENOVÉHO typu, ktoré boli často skúmané, pretoţe 
vykazujú vynikajúce mäkké magnetické vlastnosti. Bolo preukázané, ţe niektoré fyzikálne 
vlastnosti nanokryštalických materiálov môţu byť viac či menej ovplyvnené neutrónovými 
oţiarením. Zmeny v orientácii strednej hodnoty magnetického momentu boli pozorované 
pri neutrónovom oţiarení kovového skla s obsahom ţeleza a jeho nanokryštalickej formy. 
Vplyv ţiarenia na tieto materiály môţe spôsobiť zmeny v magnetickej štruktúre, čo sa prejaví 
v zmene orientácie magnetických momentov.   Zmeny v blízkych atómoch ovplyvňujú 
priemerné hyperjemné magnetické pole, ako aj tvar a distribúciu týchto  polí. V prípade 
nanokryštalických zliatin, ktoré sa skladajú z kryštalických nanozŕn rozptýlených v amorfnom 
zbytku, proces oţarovania neutrónmi povedie k narušeniu   pravidelného atómového 
usporiadania kryštálovej mrieţky a výmene atómov medzi amorfnou a kryštalickou zloţkou. 
Kaţdý z nich má iný účinný prierez pre tepelné a rýchle neutróny. Účinok ţiarenia rôznych 
iónov v rôznych dávkach a o rôznych energiách má výrazný vplyv na štrukturálne zmeny 
amorfných skiel. (Ţivotský a kol. 2008) 

 Naša práca je zameraná na sledovanie štrukturálnych a lokálnych magnetických 
zmien indukovaných do vybraných zliatin oţiarením rôznymi elektrónovými dávkami.   
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2. Štruktúra nanokryštalických materiálov 
Atomárna štruktúra nanokryštalických materiálov sa výrazne odlišuje od základných 

štruktúr tuhého stavu, a to: 
 - kryštalický stav, charakteristický usporiadaním častíc na dlhú vzdialenosť; 
 - amorfný (sklovitý) stav, charakteristický usporiadaním častíc na krátku vzdialenosť.  

Hoci usporiadanie atómov na hranici jedného zrna závisí od orientačných vzťahov 
priľahlých zŕn, nezodpovedá štruktúra atómov na hraniciach zŕn usporiadaniu na krátku ani 
dlhú vzdialenosť a moţno ich v priblíţení popísať ako štruktúru, v ktorej atómy na hraniciach 
zŕn moţno teda povaţovať za typ štruktúry tuhého stavu s náhodným usporiadaním častíc. 
S určitým zjednodušením je moţné nanokryštalické materiály povaţovať za materiály, 
zloţené asi z polovice z jemnozrnných kryštálov a z druhej polovice zo špecifických fáz, 
podobných usporiadaniu v amorfnom stave.( Sitek a kol. 2015)   

 
3. Metodika merania 

Sledovanie zmien v štruktúre vzoriek amorfného charakteru a vplyvu ţiarenia rôzneho 
druhu na modifikácie vzoriek a ich kryštalizáciu na nanokryštalické fázy bolo uskutočňované 
pomocou Mössbauerovej spektroskopie. Mössbauerova spektroskopia je spektroskopická 
metóda, ktorá je zaloţená na princípe  bezodrazovej jadrovej rezonancie fotónov gama 
(Mössbauerov jav). Najbeţnejším vyuţívaným jadrom pre Mössbauerovu spektroskopiu je 
57

Fe. Bloková schéma zariadenia pre Mössbauerovu spektroskopiu 
57

Fe je znázornená na 
obr. 2..  Ako zdroje ţiarenia sa vyuţíva rádioaktívny  zdroj 

57
Co(Rh) zabudovaný 

do kryštalickej mrieţky ródia, pričom pre Mössbauerovskú spektroskopiu sa vyuţívajú fotóny 
gama o energii 14,4 keV, ktoré sú emitované izotopom  

57
Fe, ktorý vzniká po rozpade 

57
Co. 

Rozpadová schéma 
57

Co. (Ţivotský a kol. 2008)  

   
Obr. 1. Rozpadová schéma 

57
Co.  
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Na meranie sa vyuţíva špeciálny Mössbauerov spektrometer, kde sa zdroj ţiarenia 
pohybuje štandardnou rýchlosťou, aby sme dosiahli rezonanciu fotónov gama.  

Mössbauerove spektrum potom predstavuje závislosť početnosti fotónov gama od 
rýchlosti pohybujúceho sa zdroja. Charakteristickými parametrami Mössbauerovho spektra sú 
izomérny posun, quadrupolové rozštiepenie a vnútorne hyperjemné magnetické pole, 
v prípade ţe analyzovaný materiál je feromagnetický. Ak ma analyzovaná vzorka viac fázové 
zloţenie kaţdú fázu môţeme vyjadriť subspektrom, ktoré tvorí časť celkového spektra a jeho 
hodnota je úmerná parciálnemu zastúpeniu danej fázy v materiáli.  (Ţivotský a kol. 2008) 

 

 
Obr. 2. Bloková schéma Mössbauerovho spektrometra. 

 
4. Experiment  

Experimentálna časť práce je orientovaná na modifikáciu nanokryštalických 
materiálov metódami rôzneho oţarovania vzoriek. V našom experimente vzorky predstavujú 
nanokryštalické pásiky obsahujúce rôzne zloţenie chemických prvkov pred a po oţiarení. 
(Ţivotský a kol. 2008) 

Zliatinové vzorky v tvare pásikov boli pripravené metódou rýchleho chladenia 
taveniny na FUSAV. Vzorky mali hrúbku 25 μm  a šírku 10 mm. Zloţenie pozostávalo 
z Fe81Nb7B12. Ţíhanie vzoriek sa uskutočňuje pri teplote 550 °C po dobu jednej hodiny. 
Elektrónové oţarovanie bolo vykonané za pouţitia lineárneho urýchľovača, s dávkou 2MGy, 
energia elektrónov bola 5 MeV. Mössbauerovské spektrá boli merané pomocou transmisnej 
geometrie na štandardnom spektrometri s konštantným zrýchlením  a zo zdrojom 

57
Co(Rh). 

Všetky spektrá boli merané pri izbovej teplote a vyhodnotené pomocou programu CONFIT, 
ktorý umoţňuje vzájomné spracovanie kryštalických komponentov a zbytkových amorfných 
fáz pouţitím individuálnych čiar  a distribúcie v hyperjemných parametroch.  (Sitek a kol. 
2015)  



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

156 

5. Výsledky a diskusia   
Mössbauerovské spektrá pôvodnej a oţiarenej vzorky sú na obr. 3 a 4. Mössbauerovské 

spektrum pôvodnej vzorky sa skladá z dvoch sextetov, ktoré zodpovedajú kryštalickej zloţke 
a amorfného zbytku, ktorý sme popísali pomocou distribúcie hyperjemných polí. Spektrum S1 
s väčším rozštiepením 33,3 T zodpovedá kryštalickej zloţke ţeleza Fe zo štruktúrou bcc a 
s nízkou prímesou Nb. Druhé kryštalické spektrum S2 s rozštiepením 32,1 T zodpovedá opäť 
bcc ţelezu z väčším mnoţstvom prímesi Nb. Relatívne zastúpenie týchto zloţiek sme vyjadrili 
3% pre prvú zloţku a 16% pre druhú zloţku. Amorfná zloţka potom obsahuje Fe, B a Nb 
a tvorí z celkového mnoţstva 84 %.  

Po oţiarení sme pozorovali kvalitatívnu zmenu Mössbauerovského spektra. Kryštalickú 
zloţku tvoril uţ len jeden sextet s rozštiepením 33,1 a zbytok tvorí amorfná zloţka. 
Kryštalický sextet môţeme pripísať opäť bbc ţelezu s nízkou prímesou bóru a zbytok tvorí 
opäť amorfná fáza pričom ich relatívne zastúpenie je 20% kryštalická a 80 % amorfná zloţka.  
Je známe ţe nanokryštalická štruktúra okrem kryštalickej a amorfnej fázy obsahuje aj vrstvu 
na rozhraní medzi týmito dvoma zloţkami, ktorá sa nazýva „ interface“ dá sa teda 
predpokladať, ţe po oţiarení elektrónmi došlo k redistribúcii atómov a to predovšetkým 
z medzivrstvy, ktorá ma charakter metastabilnej fázy predpokladáme, ţe vplyvom elektrónov 
došlo k redistribucií atómov Nb do amorfného zbytku a kryštalická fáza sa vyšpecifikovala 
ako čisté bbc Fe s malou prímesou Nb. Tieto závery však musia byť overené ešte ďalšími 
meraniami ale vychádzali z poznatkov, ktoré sú uvedené v prácach tykajúcich sa vplyvu 
ţiarenia na nanokryštalické zliatiny. Je zrejmé, ţe tieto výsledky získané pomocou 
Mössbauerovej spektroskopie bude nevyhnutné overiť aj ďalšími spektroskopickými 
a fyzikálnymi  metódami.  
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Obr. 3.  Spektrum S1 pôvodná, neoţiarená vzorka  
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Obr. 4. Spektrum S2 oţiarená vzorka 

 
6. Záver  

Merania nanokryštalickej vzorky pred a po oţiarení vzorky pomocou Mössbauerovej 
spektroskopie ukázali, ţe vplyvom elektrónov dochádza k čiastočnej zmene fázového 
zloţenia. Po oţiarení dochádza redistribúciou atómov k  zvýrazneniu tak kryštalickej zloţky 
Fe, ako aj amorfného zbytku .  
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VÝZKUM UKLÁDÁNÍ VYHOŘELÉHO PALIVA DO HLUBINNÉHO ÚLOŢIŠTĚ 
 

Lucie Karásková Nenadálová  
Centrum Výzkumu Řez s.r.o. 
lucie.nenadalova@cvrez.cz 

 
Abstrakt 

 
Článek popisuje výzkumné aktivity probíhající na pracovišti Centra výzkumu Řeţ, které 

se ve výzkumném programu Jaderný palivový cyklus zabývá zpracováním a ukládáním 
vyhořelého paliva, středně a vysoce aktivního odpadu. Další součástí výzkumných aktivit je 
oblast nešíření jaderných zbraní - identifikace mikroskopických částic uranu (obecně 
štěpitelných izotopŧ) ve vzorcích prachu technikou stop jaderného záření (Fission Track) a 
hodnocení vlivŧ na ţivotní prostředí.  

 
1 Geotechnická laboratoř 

 
V rámci projektu SUSEN byla vybudována nová infrastrukturu pro rozšíření moţností 

energetického výzkumu s dŧrazem na jaderné technologie a jednou z nových laboratoří je 
Geotechnická laboratoř a Laboratoř experimentŧ středního měřítka pro výzkum vlastností 
horninového prostředí hlubinného úloţiště (HÚ). 

 
Geotechnická laboratoř se zaměřuje zejména na výzkum toxických a radioaktivních 

odpadŧ (RAO), ukládání RAO a podporu vývoje hlubinného úloţiště, technologie pro 
zpracování RAO, charakterizace RAO, studium inţenýrských bariér v HÚ, koroze, migrace, 
studium materiálu a vlivu ionizujícího záření, bezpečnost ukládání a výzkum pouţití 
geopolymerŧ.  

 
Laboratoř disponuje přístrojovým vybavením umoţňující práci v anaerobních prostředí 

– rukavicovými boxy (viz  Obr.1). Anaerobní boxy jsou navrţeny pro dlouhodobý provoz 
s inertní atmosférou s nízkým obsahem zbytkového kyslíku po dobu minimálně 1 rok 
v kontinuálním provozu v systému mírného přetlaku. V prostoru boxu je kontinuálně 
odstraňován kyslík pomocí čistící jednotky a současně je kontinuálně měřena jeho 
koncentrace v pracovním prostoru boxu. Obsah kyslíku se měří pomocí elektrochemického 
článku GE oxy IQ Panametrics Oxygen Transmitter. Předpokládaná ţivotnost tohoto sensoru, 
který je určený na měření nízkých koncentrací v [ppm], je podle výrobce 1 aţ 2 roky 
v závislosti na provozu a na četnosti měření vysokých koncentrací kyslíku. Při vystavení 
běţné atmosféře (20,9 obj. % ~ 209 000 ppm) mŧţe dojít k jeho znehodnocení. Chyba měření 
zbytkového kyslíku pomocí analyzátoru kyslíku s elektrochemickým měřícím článkem je 
c(O2) = ± 0,7 ppm (tj. ± 0,7 cm3 kyslíku v 1 m3).  

 
Anaerobní rukavicové boxy obsahují box a čistící jednotku atmosféry. Mezi pracovní 

plyny, které lze pouţít, patří např. N2, Ar a jejich směsi s CO2. Box obsahuje vnitřní pracovní 
prostor, který slouţí pro provádění experimentŧ v inertní atmosféře. Dále obsahuje rukavice 
pro manipulaci uvnitř boxu, hermeticky oddělená přechodová rozhraní pro měřicí přístroje 
(USB, RS 232 aj.) a přechodovou komoru napojenou na vnitřní prostor boxŧ, která je určená 
pro vkládání objektŧ při zachování inertní atmosféry. Vnitřní prostor anaerobního boxu tvoří 
stěny nosné konstrukce vyrobené z nerezové oceli a prŧhledné okno z odolného plexiskla.  

 
 
Vnitřní prostor boxu je díky pouţitému materiálu moţné dekontaminovat chemickými 

látkami. 
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Čistící jednotka kontinuálně odstraňuje neustále pronikající kyslík z okolí a udrţuje jeho 

hladinu na nízkých hodnotách. Čistící jednotku je při kontinuálním nárŧstu koncentrace O2 
nutné regenerovat. Četnost regenerace závisí na mnoţství práce a prováděných 
experimentech. Proces regenerace trvá cca 18 hodin. Během této doby neprobíhá čištění 
atmosféry a lze očekávat, ţe během regenerace dojde k mírnému zvýšení koncentrace kyslíku. 
Ten bude odstraněn v krátkém časovém období (řádově 1 aţ 2 hodin). Pro provedení 
regenerace je nutný další pracovní plyn, který obsahuje cca 6 obj. % vodíku v kombinaci 
s argonem.  

 
Regulace atmosféry uvnitř boxu se provádí přes řídící jednotku, která umoţňuje regulaci 

napojení na inertní plyny např. N2, Ar a případně jejich směsi (např. s CO2), a tak zajišťuje 
dlouhodobě nízké koncentrace kyslíku. Řídící jednotka obsahuje dotykový panel s ovládacími 
prvky (system visualisation, manipulations, settings, graphics, options, screen saver), schéma 
zařízení a měřené hodnoty instalovaných senzorŧ. 

 
Udrţování nízkého obsahu kyslíku a nároky na kvalitu těsnění anaerobních boxŧ 

vyţadují velmi kvalitní technické provedení a trvalé provozní zajištění. Pro provádění 
experimentálních prací uvnitř anaerobních boxŧ je dále nutná praktická zkušenost pracovníkŧ. 
Manipulace uvnitř anaerobních boxŧ je zároveň časově náročná.  

 
 
 

 
 

Obr. 1 Anaerobní rukavicové boxy Jacomex, 2015 
 
 
 
 

Dále je v laboratoři studována korozní odolnost materiálŧ, korozní rychlosti materiálu, 
studium kinetiky oxidických vrstev a elektrochemických dějŧ pomocí přístroje 
Poteciostat/Galvanostat/ZRA, GAMRY 600 a metoda vibrační spektroskopie (vibračních 
pohybŧ molekul) pomocí Ramananova spektroskopie, která umoţňuje charakterizaci 
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korozních produktŧ a dějŧ a měření pevných i kapalných vzorkŧ přímo v anaerobním 
prostředí boxu. 
 

2 Významné projekty CV Řeţ v oblasti hlubinného ukládání  
 

Vývoj hlubinného úložiště (SÚJB): nezávislé posouzení bezpečnosti lokalit navrhovaných pro 

umístění budoucího hlubinného úloţiště (HÚ) na základě vstupŧ poskytnutých budoucím 

provozovatelem úloţiště v rozsahu zadávací bezpečnostní zprávy pro povolení umístění HÚ. 

 

Výzkumná podpora pro bezpečnostní hodnocení hlubinného úložiště (SÚRAO): Chování 

obalových souborŧ pro VJP a RAO vliv mikrobiální aktivity na korozi materiálŧ úloţného 

obalového souboru pro ukládání pro ukládání odpadŧ, nepřijatelných do přípovrchových 

úloţišť, v prostředí hlubinného úloţiště. 

 

JOPRAD: Towards a Joint Programming on Radioactive Waste Disposal, příprava na Joint 

Programming v oblasti HÚ, podpora zemí s méně vyvinutým programem ukládání, účastní se 

výzkumné organizace, TSO, budoucí provozovatelé úloţišť 

 

SITEX-II: Sustainable network for Independent Technical EXpertise of radioactive waste 

disposal – Interactions and Implementation, účastní se zejména TSO a dozorové organy 

v oblasti jaderné bezpečnosti, předmětem je strategie a předmětem výzkumu pro HÚ je 

prokázání bezpečnosti  

 

MIND – Microbiology In Nuclear Disposal – provádění experimentŧ pro určení korozní 

rychlosti uhlíkové oceli vlivem mikroorganismŧ 

 
 
Předložená práce vznikla za finančního přispění projektu SUSEN 

CZ.1.05/2.1.00/03.0108, který je realizován v rámci Evropského fondu regionálního rozvoje 
(ERDF). 
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Abstract 

The high potential of bentonites to volume changes depending on the water content          
is considered as their advantage for the engineered barriers in the deep geological repository 
because of swelling and self-healing of cracks in contact with water. On the other hand, 
drying may lead to opening of cracks and spaces between the bentonite blocks. This would 
increase the permeability and contamination risk around the hot container with high-level 
radioactive waste and spent nuclear fuel, especially if the host rock mass is relatively dry. 
First shrinkage tests on four Slovak bentonites studied for engineered barriers were carried 
out. The water content at the shrinkage limit and the relative linear shrinkage are the first 
available shrinkage parameters received for the bentonite paste. The results indicated  
the necessity of further shrinkage tests to determine the relative linear and volume shrinkage 
of bentonite elements pressed of the loose bentonite powder of low water content.  

 
Keywords: Radioactive waste; Spent nuclear fuel; Deep geological repository, Slovak 

bentonites, Shrinkage 
 

1 Introduction 
The swelling potential made bentonites to the most recommended material  

for the engineered barriers in deep geological repositories of high level radioactive waste 
(HLRW) and spent nuclear fuel (SNF). Bentonite emplaced in compacted block form is the 
preferred option for the clay buffer for most RW management organisations [1-10]. The 
swelling potential of bentonites from several Slovak deposits was already evaluated by the 
Atterberg liquid limit as indicator, and by swelling pressure tests, as well [11, 12]. While 
swelling follows wetting, drying leads to shrinkage of bentonites. This seems to be a minor 
problem for the long-term performance of the barrier expecting that water saturation and 
swelling will progress fast enough through the clay buffer to limit advective transport. Mayor 
et al. [13] reported that based on thermo-hydro-mechanical models, bentonite undergoes 
a drying process due to the sudden increase in temperature close to the canister and reduces 
the degree of saturation to 0.5 in the first year but then a resaturation begins due to water from 
the rock mass. Also Push et al. [14] point out the necessity of  the undisturbed water access  
for the optimal function of the clay barrier. But gaps between the high-density bentonite 
blocks used in most repository concepts might open, or fissures in the blocks could appear 
eventually in the first period of the repository operation, especially if the host rock mass  
is relatively dry. This could increase the hydraulic conductivity of the buffer and  
the vulnerability of the host rock mass at least for a short period. To be able to assess the risk 
of environment contamination by radioactive substances, nuclear fuel fission products 
included, data on shrinkage parameters of the applied bentonite are necessary. This initiated  
a pilot research of shrinkage parameters of Slovak bentonites. 
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2 Experimental 
2.1 Applied methods 

The volumetric shrinkage limit and the relative linear shrinkage were tested.                
The volumetric shrinkage limit of clays ws (%) is the water content below which clay ceases 
to shrink [15]. This limit should be recognized by most of clays by a change to a lighter 
colour [16]. The research started with a comparison of several technical standards  
for shrinkage tests which showed that they suggest some more or less different test procedures 
for ws:  

• Method A*: a method for undisturbed or remoulded cylindrical soft rock/soil 
specimens; their changing water content and related specimen volume are measured 
during drying and the shrinkage curve necessary for the shrinkage limit approximation 
is plotted. 

• Method A: a volumetric measurement only on the soil fraction passing a specified 
sieve (mostly 0.5 mm); sieved clay is mixed with distilled water to a smooth 
homogeneous paste with a moisture content w a little above the Atterberg liquid limit 
wL, i. e.  w = (1 to 1.1)×wL. The paste is placed into a shrinkage dish or ring on a glass 
plate (without entrapping air) and dried at the room temperature.  The volume change 
is monitored during drying and the shrinkage curve plotted as in method A*, while  
a special attention is given to the colour. At the moment of the colour change, owen 
drying starts, first at 50

o
C, then at 105

o
C. Shrinkage limit is estimated from two linear 

parts of the shrinkage curve, at their crossing – Fig. 1. 
     

 
Fig. 1Example of the shrinkage limit calculation (specimen LA/1) 

• Method B: specimen preparation and drying as in method A, but without continuous 
measurement, the volume and weight are measured only after full drying. Shrinkage 

limit is calculated as ws=(Vd/md -1/s)×w, where Vd (cm
3
) is the volume of the dry 

specimen, md (g) is the dry mass, s (g·cm
-3

) is the particle density and w (g·cm
-3

)  
is the density of water. 

• Method C: no volume measurement; specimen preparation as in method A, drying  
at the room temperature, monitoring of the specimen weight; here, shrinkage limit  
is considered as the water content at the moment when the weight lost by drying  
is lower than 1% of the previous weight measurement after 24 hours. 

Types of methods allowed by those national technical standards was described in more 
detail here [17]. There are also different attempts to the shrinkage curve construction within 
the methods A* and A (different parameters on the y-axis), while water content is always  
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on the x-axis – read remarks. The practical comparison of the different methods was one  
of the research aims. Because bentonite powders were tested (i. e. no undisturbed  
or compacted samples), the shrinkage limit ws was measured by the fully monitored method 
A, that allowed also a calculation according to simplier methods B and C from the measured 
data and a comparison of results. Specimen dimensions were close to DIN 18122-2 [20] 
ÖNORM B 4411 [17]. 

Due to the dimensions of available moulds, the relative linear shrinkage was tested 
according to BS 1377: Part 2 [15] and ÖNORM B 4411 [18]. Sample preparation was  
the same as in the shrinkage limit test. The relative linear shrinkage Ls was calculated  
as Ls=(1 - Ld/Lo)×100, where Lo is the initial length of the sample and Ld is the length  
of the dry sample.  

 
2.2 Bentonite samples 

Four bentonites from deposits in Slovakia were tested: J250 from Jelšový potok, K45 
from Kopernica, L45 from Lieskovec and LA45 from Lastovce. Many authors give their exact 
geological, mineralogical and geochemical characteristics, the most recent review  
of those publications was set up by Andrejkovičová, Stríček, Osacký, Melichová  
and Galamboš et al. [19–26]. The number in the bentonite symbol gives the grain size, e. g. 
J250 means grains passing the sieve mesh 0.250 mm. Data on Atterberg consistency limits 
and particle density were taken from previously published research [11].  

 
3  Results and discussion 

The results of the shrinkage tests are given in Tab.1 and Fig. 2. If the shrinkage limit  
ws is lower than the equilibrium vapour content at room conditions w, bentonite blocks might 
shrink and gaps between them open due to high temperature around the radwaste containers 
until water from the host rock mass intrudes and bentonite swells. This could happen  
to the blocks of bentonites J250 and K45 according to test methods A and C, while no hazard 
was indicated by the method B. Bentonites L45 and LA45 show no shrinkage hazard. Because 
of different results by different methods, further shrinkage tests are necessary. Shrinkage  
of the compacted high-density bentonite should be studied, because shrinkage limit of all 
studied bentonites is very similar, but the relative linear shrinkage Ls shows differences.  
Bentonites K45 and J250 showed the highest relative linear shrinkage, as these bentonites 
have also the highest swelling potential, i. e. the potential to volume changes [18]. 

The experience with the different tests methods was summed up as follows.  
The determination of the relative linear shrinkage Ls showed very high values, but it does not 
indicate the ultimate shrinkage of compacted bentonite blocks! This test is suitable explicitly 
for comparative studies when searching for material less sensitive to shrinkage. In tests  
on compacted bentonites (as in method A*), shrinkage depends not only on the current water 
content, which is far below the liquid limit required as starting moisture in standard tests, but 
also on the grain size distribution and porosity (pore number and size).  

It is to point out that different interpretation (methods A, B and C) of the same shrinkage 
limit tests with the same specimens brought different results. One should be aware of this and 
always ask about the exact description applied for ws determination.  
The application of the method B is questionable, because results are highly dependent  
on the accuracy of the problematic particle density determination. Small deviation makes big 
difference in the shrinkage limit. 
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Tab.1 Test results 

 
             * adsorbed vapour/water content in the untreated bentonite in the equilibrium with the air humidity at   

room conditions 

 
 

  

 
 

Fig.2 Measured shrinkage curves (volumetric method A)  

The colour change observation does not work well as indicator of reaching  
the shrinkage limit. Some bentonites (J250, L45) became lighter than the liquid paste (method 
A), but the daily mass decrease by drying was still above the 1% defined as indicator  
of the shrinkage limit in the method C. On the other hand, slowly dried K45 was still darker 
than the fresh paste, even after drying at 50

o
C! Finally, its colour got lighter only after drying 

at 105
o
C.  

Some bentonites (e. g. J250) cracked during free drying. But if the drying rate  
is controlled by containers as in STN 72 1019 [27], method C cannot be used.  
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4 Conclusion 
A comparison of Slovak, Austrian, German and British Standards for shrinkage test 

methods showed that Slovak Technical Standards (STN) pertain to undisturbed soil samples, 
where shrinkage depends not only on the current moisture, but also on the grain size 
distribution and porosity. Shrinkage limit ws (%) and relative linear shrinkage Ls (%) 
determined according to the foreign technical standards are independent from those 
properties, because sample preparation brings all soils to equal starting conditions: sieved  
to grain size below 0.5 mm, water added to reach moisture w near the liquid limit wL, 
suspension smeared without bubbles into standard moulds. Applied Austrian ONORM B 
4411 2009 offers three test procedures for ws. First, ws was determined by manifold measuring 
of the sample weight and volume during drying. Calculation followed from  
the water content vs. relative volume plot with a linear trend line. Results were compared  
to data from the other two methods. The highest Ls (up to 33.3% of the initial length) was 
observed in the bentonite K45 from Kopernica and in J250 from the Jelšový potok deposit 
(32.3%), the best Slovak bentonites because of their swelling potential and excellent 
adsorption properties for radionuclides. Reaching of the shrinkage limit (ws = 13%) of J250 
was indicated also by a colour change from light brownish grey (2,5Y 6/2) to light grey (2,5Y 
7/1 - Munsell Soil-Color Charts, 2009). Because ws obtained by two test methods is lower 
than the equilibrium moisture of the bentonite J250 under room conditions, which is 14%, 
bentonite blocks might shrink and gaps between them open due to high temperature around 
the containers with high-level radioactive waste and spent nuclear fuel in the deep geological 
repository, until water from the host rock mass intrudes and bentonite swells. The same 
conclusion about the shrinkage hazard was drawn for the bentonite K45 from Kopernica. 
Results indicated the necessity of further shrinkage tests, but on bentonite powder compacted 
to high-density blocks/segments. Methods described in STN 72 1019 are recommended  
as relevant for the assessment of their total linear and volumetric shrinkage.  
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Abstrakt 

V současné době dochází k modernizaci stávajících jaderných elektráren, pro které je 
třeba hledat cesty k zvýšení jejich konkurenceschopnost na poli energetiky. Jelikoţ je nutné 
zachovat vysoký stupeň bezpečnosti provozu jaderného zařízení, je nutné co nejefektivněji 
predikovat jevy, ke kterým dochází během normálního provozu a havarijních stavŧ reaktoru. 

Jednou z uvaţovaných hypotetických havárií tlakovodních reaktorŧ je havárie LOCA, 
během které dochází k vysokoteplotní oxidaci palivového pokrytí spojenou se změnou 
mikrostruktury materiálu. Vlivem zvýšení teploty probíhá transformace pŧvodní fáze alfa-Zr 
na fázi beta-Zr. Zároveň vlivem difúze kyslíku do materiálu vzniká vrstva oxidu a probíhá 
transformace fáze beta-Zr na fázi alfa-Zr(O). 

Zachování taţnosti materiálu po zchlazení aktivní zóny je jedním ze čtyř kritérií pro 
úspěšné zvládnutí havárie LOCA. Přičemţ mikrostruktura pokrytí je rozhodující pro jeho 
mechanické vlastnosti. Jednak vrstvy oxidu a fáze alfa-Zr(O) jsou po havárii LOCA vţdy 
křehké. Zároveň díky vlivu vnitřního přetlaku v palivovém proutku během havárie dochází k 
deformaci palivového pokrytí, jejíţ rychlost závisí právě na jeho mikrostruktuře. 

Příspěvek se zabývá kinetikou vzniku oxidu a fáze alfa-Zr(O) během vysokoteplotní 
oxidace slitiny Zr-1%Nb (E110), která je pouţívána na všech 6 energetických reaktorech 
provozovaných v České republice. Na základě experimentálních dat byla odvozena kinetika 
vzniku vrstev v rozmezí teplot 600 aţ 1300°C. Dále bylo provedeno porovnání navrţených 
vztahŧ s dostupnými vztahy pro slitinu Zircaloy. 

 
4 Úvod 

Maximální projektovou havárií tlakovodních reaktorŧ je havárie se ztrátou chladiva 
(LOCA). Během této havárie dochází k výraznému nárŧstu teploty v dŧsledku zhoršeného 
přestupu tepla, viz Obr.1. 

 
Obr. 1: Typický prŧběh havárie LOCA [1]. 
 
Rostoucí teplota povlaku vede k nafukování palivového proutku (“ballooning”). Při 
dostatečné deformaci a přetlaku uvnitř proutku mŧţe dojít k jeho prasknutí (“burst”). Při 
nejvyšších teplotách pokrytí, do doby neţ je zajištěno dochlazování aktivní zóny a dosaţena 
niţší teplota, dochází k vysokoteplotní oxidaci a absorpci vodíku. Při závěrečném prudkém 
sníţení teploty („quenching“) dochází k teplotnímu šoku s moţným vznikem trhlin v pokrytí 
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(„rupture“). Rostoucí teplota povlaku vede k nafukování palivového proutku (“ballooning”). 
Při dostatečné deformaci a přetlaku uvnitř proutku mŧţe dojít k jeho prasknutí (“burst”). Při 
nejvyšších teplotách pokrytí, do doby neţ je zajištěno dochlazování aktivní zóny a dosaţena 
niţší teplota, dochází k vysokoteplotní oxidaci a apsorbci vodíku. Při závěrečném prudkém 
sníţení teploty („quenching“) dochází k teplotnímu šoku s moţným vznikem trhlin v pokrytí 
(„rupture“). Problematiku LOCA podrobně popisuje např. [1] a [2]. 

Vysokoteplotní oxidace má za následek změnu mikrostruktury materiálu. V rozmezí 
teplot 750 aţ 1025°C [3] dochází k transformaci fáze alfa-Zr na beta-Zr. Zároveň v dŧsledku 
difúze kyslíku do materiálu dochází ke vzniku vrstvy oxidu a fáze alfa-Zr(O), která vzniká 
přeměnou pŧvodní fáze beta-Zr. 

Poměr fází alfa a beta v materiálu má výrazný vliv na creepové vlastnosti. Rychlost 
creepu ve struktuře beta-Zr mŧţe být aţ o několik řádŧ vyšší, něţ v alfa-Zr. Poměr fází tedy 
ovlivňuje rychlost deformace proutku a jeho odolnost vŧči prasknutí, viz [3], [4]. 

Jak jiţ bylo zmíněno, při předpokládaném prŧběhu havárie LOCA dochází k rychlému 
ochlazení z cca 800°C na výrazně niţší teplotu, při které je dosaţeno dostatečného a 
stabilního odvodu tepla. Tímto „zakalením“ dochází k zachování struktury s fázemi oxidu, 
alfa-Zr(O) a beta-Zr, viz Obr. 2. Z uvedených vrstev lze povaţovat oxid a alfa-Zr(O) za 
křehké a beta-Zr za taţnou. V některých případech mŧţe dojít k rozpuštění většího mnoţství 
kyslíku ve fázi beta-Zr, coţ mŧţe mít za následek ztrátu její taţnosti, která mŧţe být rovněţ 
zpŧsoben přítomností hydridŧ. 

Stanovení velikostí jednotlivých vrstev je moţné provádět analýzou metalografického 
výbrusu na optickém mikroskopu, viz Obr. 3. 

 
Obr. 2: Typická mikrostruktura (dole) a schematické znázornění distribuce kyslíku (nahoře) 
uvnitř stěny pokrytí Zr-1%Nb, exponováno 15 minut v páře o teplotě 1100°C [5]. 

 
Obr. 3: Vrstvy stanovované z výbrusu [6]. 
 
Na základě experimentálních dat naměřených v UJP, byla v minulosti publikována kinetika 
přírŧstku hmotnosti [7], která se vyznačovala parabolickým aţ kubickým prŧběhem v 
závislosti na teplotě. Dalším logickým krokem je na základě naměřených experimentálních 
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dat stanovit kinetiku nárŧstu vrstev oxidu a alfa. Takto navrţený model by měl být v takové 
podobě, aby byl vyuţitelný ve výpočtových kódech pro hodnocení havárií LOCA, např. 
FRAPTRAN [8], TRANSURANUS [9] a další. 

 
5 Dostupná experimentální data a korelace 

K pozorování havarijních podmínek havárie typu LOCA slouţí vysokoteplotní oxidace 
v páře při atmosférickém tlaku. Experimenty jsou prováděny ve vysokoteplotních pecích v 
rozmezí teplot cca 800 aţ 1200°C, případně při větším rozsahu. Provádí se testy na 
„čerstvých“ vzorcích a rovněţ na před-hydridovaných a před-oxidovaných, které mají za úkol 
hodnotit chování paliva při havárii LOCA po dlouhodobém provozu v aktivní zóně reaktoru. 

Experimentálních výsledkŧ popisujících kinetiku oxidace na základě přírŧstek 
hmotnosti je výrazně větší mnoţství [10] neţ výsledkŧ popisující kinetiku jednotlivých vrstev. 
Přesto lze v literatuře dohledat vztahy popisující chování slitiny E110 [11], [12] a slitiny 
Zircaloy [13]. 
 
6 Návrh vztahu pro stanovení kinetiky přírŧstku vrstvy oxidu a fáze alfa během 
vysokoteplotní oxidace 

Pro návrh vztahu bylo celkem vyuţito více neţ 1000 experimentálních bodŧ pro teploty 
v rozmezí 600 °C aţ 1300 °C a délku expozice 0 aţ 930 minut. Všechny pouţité vzorky byly 
bez před-oxidace. 

V prvním kroku byla stanovena korigovaná délka expozice. Odvození proběhlo na 
základě experimentálního měření hmotnosti přírŧstku, prŧběhu teploty v čase a optimální 
kinetiky oxidace pro slitinu E110 z houby, která byla prezentována v předchozích pracích [7]. 
Korekce odpovídala izotermické expozici při dané teplotě, došlo tedy k modifikaci času kvŧli 
počátečnímu ohřevu a závěrečnému chlazení vzorku. 

Přírŧstek tloušťky jednotlivých vrstev byl experimentálně stanovován vyhodnocením 
metalografických výbrusŧ. Uváţena byla vţdy vrstva vzniklá oxidací z vnější strany vzorku. 
Pro vzorky s oboustrannou oxidací bylo nutné vyřadit body, kdy docházelo ke zkreslení 
přírŧstku vrstev vlivem oxidace povlaku z vnitřní strany (při dlouhých expozicích dochází 
k propojení vnější a vnitřní oxidace). Na základě naměřených dat pro jednotlivé teploty a 
korigované časy, byla interpolací hledána optimální mocninná funkce (1) popisující přírŧstek 
jednotlivých vrstev v čase. 

ntkD   (1) 

 TEAk /exp  (2) 

Kde ΔD je přírŧstek vrstvy (µm), t je čas (sec), A a E jsou konstanty stanovené interpolací 
experimentálních dat, T je teplota (K), n je konstanta odpovídající kinetice oxidace. 

Pro konstantu n se v dostupných modelech pouţívají hodnoty n=1/2. Interpolací 
experimentálních dat byly nalezeny optimální hodnoty parametrŧ k a n pro jednotlivé teploty. 

  
Obr. 4: Koeficienty k, resp. n z rovnice (1) v závislosti na teplotě, doplněny hodnoty získané 
z interpolace experimentálních dat pro vrstvu oxidu (vlevo) a pro vrstvy alfa (vpravo). 
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Po analýze získaných hodnot byly sestaveny následující vztahy pro odvození koeficientŧ n, 
resp. k ze vztahu (1) v závislosti na teplotě (T je teplota v °K) pro oxid v rozmezí teplot 600 
aţ 1300°C: 

  798676.015.27310*2515.6 4   Tn  T < 961.4°C 

(3)   95515.115.27310*23944.2 3   Tn  T < 1091.1°C 

  968626.015.27310*4026.4 4   Tn  T > 1091.1°C 

 Tk /79.9916exp3.8583   T < 961.4°C 

(4)   1617.1315.27310*04444.1 24  Tk  T < 1091.1°C 

 Tk /4.15579exp170730   T > 1091.1°C 

Pro vrstvu alfa v rozmezí teplot 950 aţ 1300°C, kde byla kinetika velmi blízká kvadratické, 
bylo stanoveno (pro niţší teploty kvŧli přeměně fází alfa a beta kinetika stanovena nebyla): 

5.0n   (5) 

 Tk /1.10428exp94.7521    (6) 

Fyzikální procesy, které v materiálu probíhají přeměna fáze alfa na fázi beta a transformace 
monoklinického oxidu na tetragonální, přibliţně odpovídají rozmezí teplot, kde bylo nutné 
kvŧli přesnosti predikce modifikovat vztahy pro výpočet. Nejprve byly hraniční teploty 
stanoveny na základě experimentálních dat (krok 50°C). Následně, aby funkce pro stanovení 
parametrŧ byly spojité, byly modifikovány. 

Ukázka porovnání navrţeného vztahu s výpočtem pro nalezené optimální konstanty k, 
resp. n je pro všechny teploty provedena v následujícím grafu. 

      

 
Obr. 6: Odchylka vypočtu velikosti vrstev oxidu (vlevo) a alfa (vpravo) podle korelace UJP a 
experimentálních dat. 
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7 Statistické zhodnocení navrţené korelace 
Při statistickém zpracování byly pozorovány veličiny hodnotící poměr vypočtené a 

experimentální hodnoty přírŧstku hmotnosti: 

EXP

CALC

G

G
R






 
(6) 

 2RR   
(7) 

Kde R  je aritmetický prŧměr veličiny R a σ její střední kvadratická odchylka. 
Nadefinovaná veličina R by v ideálním případě měla mít normální rozloţení se středem 
v bodě x = 1. Jestliţe však je soubor všech hodnot porovnán s normálním rozdělením, 
zjišťujeme, ţe některé experimentální body jsou odlehlé. Celkem bylo vyřazeno 1% odlehlých 
hodnot a na nově vzniklém souboru bylo provedeno kompletní statistické vyhodnocení. 

Pro soubor dat stanovené vrstvy oxidu s vyřazenými odlehlými hodnotami o počtu 1048 

vzorkŧ byl stanoven aritmetický prŧměr R  = 1.024, medianR = 1.008,   = 14.8%. Pro 
soubor dat stanovené vrstvy alfa s vyřazenými odlehlými hodnotami o počtu 601 vzorkŧ byl 

stanoven aritmetický prŧměr R  = 1.084, medianR = 1.072,   = 16.7%. 
 
8 Porovnání experimentální databáze dat s dostupnými korelacemi 

Na uvedené databázi dat bylo provedeno srovnání pro korelace Solyany [13], Cathcart-
Pawel [14]. První korelace byla navrţena pro slitinu E110, druhý vztah byl navrţen pro slitiny 
Zircaloy. Porovnání vztahŧ z experimenty ukazují následující grafy. 

                   
Obr. 7: Odchylka vypočtu velikosti vrstev oxidu (vlevo) a alfa (vpravo) podle korelace Solyany a 
experimentálních dat. 

                  
Obr. 8: Odchylka vypočtu velikosti vrstev oxidu (vlevo) a alfa (vpravo) podle korelace Cathcart-
Pawel a experimentálních dat. 
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9 Závěr 
Na základě matematického zpracování experimentálních dat byly pozorovány změny 

optimální kinetiky přírŧstku vrstvy oxidu. Neodpovídá to tedy obecnému předpokladu, který 
je pouţíván ve výpočtových kódech a vychází z toho, ţe kinetika vysokoteplotní oxidace je 
kvadratická. K nejvýraznějším změnám kinetiky přírŧstku vrstvy oxidu (koeficient n) došlo v 
oblasti teplot 950 aţ 1100 °C. Změny jsou spojeny se vznikem fází α+β a β a dále s přeměnou 
monoklinického oxidu na tetragonální. Prŧběh kinetiky přírŧstku vrstvy alfa byl blízký 
kvadratickému, coţ odpovídá dostupným vztahŧm. 

Byly navrţeny výpočtové vztahy vhodné k predikci přírŧstku vrstev oxidu v rozsahu 
teplot 950 aţ 1300°C (1048 experimentálních bodŧ) a fáze alfa v rozsahu teplot 600 aţ 
1300°C (601 experimentálních bodŧ). Korelace v tomto rozmezí teplot dosahovali dobré 
shody s naměřenými experimentálními daty a mŧţe být provedeno jejich zabudování do 
termomechanického kódu pro hodnocení havárie typu LOCA. 

Následuje tabulka se souhrnným zhodnocením vybraných korelací. Z výsledkŧ je patrný 
velký rozptyl predikce vrstvy oxidu pro korelace Solyany i Cathcart-Pawel. V rozmezí teplot 
850 aţ 1000°C obě korelace predikovaly silně konzervativní výsledky, naopak pro teploty 
1100°C a více byla predikce podle Solyanyho nekonzervativní. Silně nekonzervativní byla 
predikce vrstvy alfa podle korelace Cathcart-Pawel. 

 
Tabulka 2: Souhrnná tabulka statistického zhodnocení, soubor dat bez odlehlých bodŧ. 

Veličina / Korelace UJP Solyany Cathcart-Pawel 

Typ vrstvy oxid alfa oxid alfa oxid alfa 

Aritmetický prŧměr 1.024 1.084 1.256 1.041 1.742 0.550 

Median 1.008 1.072 0.928 1.033 1.231 0.547 

  0.148 0.167 0.794 0.216 1.186 0.086 

Kvantil 95% 1.314 1.385 3.207 1.426 4.643 0.685 
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Abstrakt 
Výpočetní kód UWB1 je vyvíjen jako rychlý výpočetní kód pro studium vyhořívajících 

absorbátorŧ, které jako příměsi jaderného paliva umoţňují kompenzaci počátečního přebytku 
reaktivity. Kód UWB1 umoţňuje výpočet vyhořívání rŧzných typŧ paliva. Příspěvek popisuje 
výpočty vyhořívání paliva CANDU s přírodním uranem moderovaným těţkou vodou, 
srovnány jsou výsledky několika výpočetních kódŧ pro současné palivo a pro návrh paliva 
s vyhořívajícími absorbátory s obsahem 150 mg Gd2O3 a 300 mg Eu2O3 v palivovém souboru. 

 
1 Úvod 

Výpočetní kód UWB1 [1] byl pro zvýšení přesnosti výpočtŧ vyhořívání doplněn Monte 
Carlo solverem [2] a pro další sníţení výpočetní doby doplněn vyhořívajícím schématem 
2sPC [3], které vyuţívá pouze 3 transportních Monte Carlo výpočtŧ v prŧběhu výpočtu 
vyhořívání (čerstvé palivo, vyhořelé palivo na konci vyhořívání pro prediktor a pro korektor) 
a určování efektivních účinných prŧřezŧ v závislosti na koncentraci nuklidŧ pro dané 
vyhoření. Rychlost vyhořívání paliva CANDU kódem UWB1 je o cca 2 řády vyšší oproti kódu 
MCNP6 a o cca 1 řád oproti kódu Serpent [5]. 

Kód UWB1 umoţňuje výpočet vyhořívání jaderného paliva, vzhledem k specifické 
geometrii paliva CANDU byl upraven [5] tak, aby umoţňoval výpočet vyhořívání paliva 
kanadského těţkovodního reaktoru. Na rozdíl od paliva PWR a SFR, kdy je vzhledem 
k symetrii palivového souboru moţné modelovat vyhořívání jedné palivové buňky s jedním 
palivovým proutkem, je palivo CANDU vţdy modelováno jako celý palivový soubor bez 
efektivní moţnosti tvorby ekvivalentní palivové buňky. 

Vyhořívající absorbátory v současném palivovém souboru CANDU s 37 palivovými 
proutky nejsou přítomny, návrh vyhořívajícího absorbátoru [4] kombinuje malé mnoţství 
gadolinia a europia v tenké grafitové vrstvě mezi palivovou tabletou a pokrytím paliva. Cílem 
pouţití vyhořívajících absorbátorŧ je odstranění počátečního přebytku reaktivity a sníţení 
výšky plutoniového peaku při vyhořívání paliva. 

 
2 Výpočetní kód UWB1 

Výpočetní kód UWB1 je určen pro vyhořívání jaderného paliva. Výpočet vyhořívání 
je sloţen z navzájem se ovlivňujících řešení Batemanových rovnic vyhořívání a transportní 
rovnice. Batemanovy rovnice řeší izotopickou změnu paliva v prŧběhu vyhořívání, řešena 
je soustava rovnic popisující časovou změnu koncentrace nuklidŧ vlivem jaderných reakcí 
a radioaktivního rozpadu. Stacionární transportní rovnice řeší prŧběh hustoty toku neutronŧ 
v geometrii palivového souboru a hledá hodnotu koeficientu násobení. V kaţdém kroku 
vyhořívání jsou výsledky obou výpočtŧ navzájem svázány ve vyhořívajícím schématu 2sPC. 

V klasickém vyhořívajícím schématu určuje nová koncentrace nuklidŧ materiálové 
charakteristiky v transportním výpočtu, nové hustoty toku neutronŧ určují efektivní účinné 
prŧřezy v Batemanových rovnicích. Ve 2-stupňovém vyhořívajícím schématu 2sPC je pouţito 
metody prediktor-korektor na výpočet efektivních účinných prŧřezŧ na počátku a na konci 
vyhořívání (1. stupeň, 3 transportní výpočty) a na interpolaci účinných prŧřezŧ v prŧběhu 
vyhořívání podle porovnání aktuální koncentrace daného nuklidu s jeho počáteční a koncovou 
koncentrací (2. stupeň, ţádný transportní výpočet). 
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Výpočetní kód UWB1 byl navrţen pro rychlý výpočet vyhořívání. Zrychlení výpočtŧ 
úvodní verze UWB1 [1] oproti state-of-art kódŧm bylo docíleno vynecháním transportních 
výpočtŧ v prŧběhu vyhořívání a vyuţitím předem připravených knihoven hustoty toku 
neutronŧ. Pro zvýšení přesnosti se zachováním krátké doby výpočtu byl implementován 
Monte Carlo solver a vyhořívající schéma 2sPC. Monte Carlo solver UWB1 řeší geometrii 
nekonečné mříţe palivových buněk ve 2-D rozlišení, palivová buňka ve čtvercové nebo 
trojúhelníkové mříţi je definována libovolným počtem soustředných válcových ploch. 

 
3 Palivový soubor CANDU 

Těţkovodní reaktory CANDU jsou díky volbě moderátoru jediné reaktory, které lze 
provozovat bez nutnosti obohacování uranu. Reaktor je tvořen tenkostěnnou ocelovou 
kalandrií, ve které jsou horizontálně uloţeny tlakové kanály. Těţkovodní moderátor pracuje 
s niţší teplotou neţ těţkovodní chladivo (cca 70 °C oproti cca 280 °C), proto je tlakový kanál 
tvořen vnitřní tlakovou trubkou a vnější trubkou kalandrie oddělené plynem s nízkým 
přestupem tepla. Počet palivových (tlakových) kanálŧ určuje výkon reaktoru, nejnovější 
provozované reaktory CANDU 6 jsou tvořeny 380 palivovými kanály. V kaţdém palivovém 
kanálu je umístěno 12 palivových souborŧ CANDU, současný design má 37 palivových 
elementŧ (proutkŧ). Materiály palivového elementu jsou obdobné jako u PWR, tj. UO2 
a pokrytí ze zirkoniové slitiny. 

Palivové soubory jsou součástí čtvercové mříţe s roztečí 28.575 cm, délka palivového 
souboru je 49.53 cm, váha se pohybuje okolo 20 kg. Palivové proutky jsou umístěny 
na 4 soustředných roztečných kruţnicích. Mezi palivem a jeho pokrytím je grafitová vrstva 
CANLUB, která slouţí ke zmírnění mechanického a teplotního namáhání (stress corrosion 
cracking). 

Typické hodnoty vyhoření přírodního uranu v palivu CANDU jsou 7500 MWd/MTU, 
resp. 180 MWh/kgU. V prvních hodinách vyhořívání dochází k poklesu koeficientu násobení 
vlivem dosahování rovnováţných koncentrací krátkodobých štěpných produktŧ (typicky 
xenon) a ke skokovým změnám tepelného výkonu palivového souboru v procesu kontinuální 
výměny paliva. Postupné vyhořívání paliva je doprovázeno akumulací štěpných produktŧ, 
jejichţ reaktivita je zpočátku kompenzována tvorbou štěpného Pu-239 a dochází ke tvorbě 
plutoniového peaku. 

Kromě standardního palivového souboru s 37 elementy pro reaktory bylo projektováno 
palivo s 43 elementy pro reaktor ACR-700 generace III+ moderovaný těţkou vodou 
a chlazený lehkou vodou [6]. Pouţití lehké vody umoţní sníţení rozteče PS na 22 cm, palivo 
je lehce obohacené na 2.1 wt% U-235 s výjimkou centrálního elementu, který je z přírodního 
uranu s vyhořívajícím absorbátorem 4.6 wt% Dy. Toto palivo zde není výpočetně 
prověřováno, protoţe reaktory ACR-700 nejsou ve výstavbě. 

 
4 Výpočetní model 

Vyhořívání palivového souboru CANDU bylo modelováno kódy WIMS, UWB1, 
MCNP6 a Serpent. Parametry výpočetního modelu jsou uvedeny v Tab. 1, geometrie 2-D 
modelu je graficky znázorněna na Obr. 1. Palivové elementy byly homogenizovány z dŧvodu 
omezení kódu UWB1, který uvaţuje geometrii zaloţenou na soustředných válcových plochách. 
I přes homogenizaci palivových elementŧ je výpočetní model rozsáhlejší neţ pro obdobné 
výpočty s PWR, kde je moţné uvaţovat palivovou buňku s jedním palivovým proutkem. 
Těţkovodní moderátor s velkým objemem vŧči palivu zpŧsobuje zvýšení výpočetní doby 
oproti PWR (cca o 1 řád). Rozdíl mezi k-eff pro heterogenní model a pouţitý homogenní 
model je méně neţ 0.002, tj. zanedbatelný pro designové výpočty. 

Srovnány byly 2 varianty paliva – standardní bez vyhořívajících absorbátorŧ (VA) 
a návrh paliva s vyhořívajícími absorbátory s obsahem 150 mg Gd2O3 a 300 mg Eu2O3 
v palivovém souboru [4]. Malé obsahy VA do 1 g/PS mají malý vliv na chemickou a teplotní 
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kompatibilitu, umístění VA je moţné do paliva, nebo do 6 µm tenké vrstvy CANLUB 
na vnitřním povrchu pokrytí (preferovaný zpŧsob). 

Kontinuální výměna paliva CANDU vede ke skokovým změnám tepelného výkonu 
čerstvě zavezeného paliva, transient lze odstranit pouţitím gadolinia, které velmi rychle 
vyhořívá a kompenzuje akumulaci xenonu a dalších krátkodobých štěpných nuklidŧ. 
Europium jako druhá sloţka VA sniţuje plutoniový peak bez vlivu na reaktivitu paliva 
na konci vyhořívání, tj. k zanedbatelné penalizaci (<0.27 % [4]) na dosahovaném vyhoření. 

 

Oblast Parametr 
Hodnota 

[cm] 
Materiál 

[-] 
Hustota 
[g/cm

3
] 

Teplota 
[K] 

Palivo Vnější poloměr 0.609 UO2 10.5057 1011 

Vrstva CANLUB Vnější poloměr 0.6096 --- --- --- 

Pokrytí Vnější poloměr 0.65046 Zircaloy-4 6.3918 561 

Vnitřní elementy Poloměr roztečné kruţnice 1.4885 --- --- --- 

Střední elementy Poloměr roztečné kruţnice 2.8755 --- --- --- 

Vnější elementy Poloměr roztečné kruţnice 4.3303 --- --- --- 

Chladivo Vnější poloměr 5.15 D2O 99.11 wt% 0.8179 561 

Tlaková trubka Vnější poloměr 5.59308 Zr2.5Nb 6.5041 561 

Mezera Vnější poloměr 6.4478 CO2 0.001195 450 

Trubka kalandrie Vnější poloměr 6.5875 Zircaloy-2 6.4003 339 

Moderátor Polovina rozteče 14.2875 D2O 99.97 wt% 1.08699 339 

 
Tab. 1: Parametry výpočetního modelu palivového souboru CANDU. 

5 Výsledky výpočtŧ 
Výsledky výpočtŧ vyhořívání pro palivo na výkonu 32.908 MW/MTU pro 42 krokŧ 

vyhořívání do vyhoření cca 20000 MWd/MTU jsou uvedeny v Tab. 1 (k-eff čerstvého paliva), 
na Obr. 2 (prŧběh k-eff), Obr. 3 (k-eff v okolí plutoniového peaku), Obr. 4 (srovnání k-eff) a 
Obr. 5 (srovnání výpočetní doby). 

První část vyhořívání je charakterizována akumulací plutonia a tvorbou plutoniového 
peaku. Kód UWB1 predikuje nejvyšší hodnoty k-eff, kód WIMS nejniţší hodnoty. Ve druhé 
části vyhořívání do vyhoření cca 10000 MWd/MTU, nejniţší a nejvyšší hodnoty k-eff jsou 
určeny kódy UWB1 a WIMS. V poslední části vyhořívání jsou uvedené dva kódy opět 
na hranicích predikovaného pásma k-eff a mění se jejich hraniční pozice (nejniţší ↔ 
nejvyšší). Kódy MCNP6 a Serpent obecně predikují k-eff mezi kódy UWB1 a WIMS. 

Statistická neurčitost výpočtu k-eff se 2 miliony aktivních neutronŧ v kaţdém kroku 
vyhořívání je výrazně niţší neţ rozdíly k-eff mezi kódy. Jako referenční je v prŧmyslu 
CANDU uvaţován kód WIMS. Typický rozdíl k-eff mezi kódy je 0.01 a dosahuje maxim 
aţ 0.03. Nejbliţší hodnoty ke kódu WIMS byly určeny kódem MCNP6, poté kódy Serpent 
a UWB1. Pro kaţdý z výpočetních kódŧ existuje interval vyhoření, ve kterém kód predikuje 
hraniční (nejvyšší nebo nejniţší) hodnotu k-eff. 

Přesnost kódu UWB1 je srovnatelná s ostatními kódy a i kdyţ vykazuje nejniţší shodu 
s referenčním kódem WIMS, stále je UWB1 pouţitelný pro designové výpočty. Srovnání 
výpočetní doby vychází pro kód UWB1 výrazně lépe neţ pro ostatní Monte Carlo kódy 
(1.5 hodiny UWB1, 17 hodin Serpent, 670 hodin MCNP6). Deterministický kód WIMS 
je rychlejší (5 minut) pro 2-D model, vzhledem k pouţité metodě charakteristik 
je implementace třetího rozměru výrazně sloţitější neţ pro Monte Carlo kódy a je obtíţně 
paralelizovatelný (na rozdíl od kódu UWB1, který je paralelizovaný a je připraven na přidání 
třetího rozměru). 
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Obr. 1: Homogenizace palivového souboru CANDU ve výpočetním modelu. 

 
 

 

Kód CANDU (standard) CANDU (150 mg Gd2O3 a 300 mg Eu2O3) 

WIMS 1.1263 1.0675 

UWB1 1.1287 ± 0.0006 1.0695 ± 0.0006 

MCNP6 1.1257 ± 0.0003 1.0693 ± 0.0003 

Serpent 1.1271 ± 0.0002 1.0689 ± 0.0002 

 
Tab. 2: K-eff čerstvého palivového souboru CANDU. 

 

  
Obr. 2: Vyhořívání paliva CANDU – prŧběh k-eff. 
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Obr. 3: Vyhořívání paliva CANDU – k-eff v okolí plutoniového peaku. 

 

  
Obr. 4: Vyhořívání paliva CANDU – srovnání k-eff. 

 

 
Obr. 5: Vyhořívání paliva CANDU – srovnání výpočetní doby. 
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6 Závěr 

Výpočetní kód UWB1, vyvíjený jako rychlý výpočetní kód pro studium vyhořívajících 
absorbátorŧ, byl pouţit pro výpočet vyhořívání jaderného paliva CANDU pro současné palivo 
a pro návrh paliva s vyhořívajícími absorbátory s obsahem 150 mg Gd2O3 a 300 mg Eu2O3 
v palivovém souboru. 

Přesnost kódu UWB1 je srovnatelná s ostatními kódy a i kdyţ vykazuje nejniţší shodu 
s referenčním kódem WIMS, stále je UWB1 pouţitelný pro designové výpočty. Typický rozdíl 
k-eff mezi kódy je 0.01 a dosahuje maxim aţ 0.03. Nejbliţší hodnoty ke kódu WIMS byly 
určeny kódem MCNP6, poté kódy Serpent a UWB1. Srovnání výpočetní doby vychází pro kód 
UWB1 výrazně lépe neţ pro ostatní Monte Carlo kódy, kód UWB1 je cca 10x rychlejší neţ 
Serpent a o více neţ 2 řády rychlejší neţ MCNP6. 
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Abstrakt 
S rozvojem jaderné energetiky rostou poţadavky na bezpečný i ekonomický provoz 

jaderné elektrárny. Je snaha prodluţovat palivový cyklus, který závisí na kvalitě paliva i na 
kvalitě povlakového materiálu. Na povlakový materiál jsou tedy kladeny vysoké poţadavky 
týkající se mechanických a korozních vlastností. Snaha výrobcŧ o zlepšení vlastností 
komerčních slitin a vývoj nových slitin jsou spojeny se snahou předvídat chování 
povlakových materiálŧ v reaktoru. To souvisí s nutností lepšího pochopení mechanismu 
koroze povlakových trubek, která představuje jeden z limitních faktorŧ vyhoření jaderného 
paliva.  

Tato práce navazuje na výzkum UJP Praha a. s. v oblasti vlastností pseudoslitin U-Zr-O 
a jejich chování při podmínkách nadprojektových havárií. Cílem práce je porovnat kinetiku 
oxidace slitiny Zr1Nb, tedy materiálu čistého povlaku, a pseudoslitin U-Zr-O, které vznikají 
reakcí mezi palivovými tabletami UO2 a povlakem ze zirkoniových slitin. Tato reakce probíhá 
intenzivněji při teplotách nad 1200 °C, tedy zejména při tavení palivových elementŧ. Ze 
srovnání výsledkŧ vyplývá, ţe slitiny s vyšším podílem uranu oxidují rychleji. Srovnání 
rŧzných teplot oxidace ukázalo, ţe slitiny U-Zr-O oxidují mnohonásobně rychleji při niţších 
teplotách (600 °C, 800 °C) a pouze třikrát rychleji při vyšších teplotách (1300 °C). 

 
1 Úvod 

Podmínky, ve kterých jaderná elektrárna není navrţena k bezpečnému provozu, 
nazýváme nadprojektovou havárií. Jedná se o závaţnou kombinaci poruch systémŧ, která není 
uvaţována v rámci projektových nehod. Nadprojektové havárie jsou často spojeny 
s významným poškozením aktivní zóny [1], [2]. K lokalizovanému poškození aktivní zóny 
dochází jiţ při teplotách nad 1200 °C. Rozsah porušení závisí především na počáteční 
rychlosti ohřevu aktivní zóny a stupni předoxidace povlaku paliva [3]. Reakcí palivových 
tablet s povlakem paliva a dalšími komponenty aktivní zóny se tvoří slitiny uranu, zirkonia, 
ţeleza a dalších prvkŧ. Dominantní chemickou reakcí je zde reakce zirkonia s palivem UO2. 
Ve většině případŧ mají takto vzniklé reakční produkty niţší body tavení neţ pŧvodní 
komponenty aktivní zóny. To má za následek jejich přemísťování, oxidaci a tuhnutí ve spodní 
části aktivní zóny. K predikci uvolňování vodíku a štěpných produktŧ během tohoto procesu 
je tedy dŧleţité určit vlastnosti takto vzniklých sloučenin. Uran je pyroforický kov, jeho obsah 
ve slitinách U-Zr-O je určujícím faktorem pro rychlost oxidace při teplotách do 1200 °C, 
která je významně vyšší neţ rychlost oxidace čistého povlaku [4], [5].
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2 Rozpuštění paliva UO2 
K silným chemickým reakcím dochází mezi kovovými taveninami z povlakového 

materiálu a pevnými tabletami UO2. Slitina povlaku ve styku s UO2 oxiduje a tvoří se α-Zr(O) 
a eutektikum U, Zr. Tímto zpŧsobem UO2 chemicky zkapalní. Zkapalění UO2 zpŧsobuje 
zvýšené uvolňování produktŧ štěpení a iniciuje mechanismus nízkoteplotního přemísťování 
paliva UO2 v aktivní zóně reaktoru. Vytvořené taveniny (U,Zr,O) tuhnou v chladnějších 
pásmech jako kovové blokády chladících kanálŧ nebo se přeměňují následkem interakcí 
s parou na keramické hmoty (Zr,U)O2. Tepelným rázem během fáze ochlazování rostou 
v tabletách systémy trhlin [6].  

 
3 Experimentální podmínky 

 
3.1 Příprava a sloţení pouţitých slitin 
 Pseudoslitiny byly vyrobeny desetinásobným tavením v obloukové peci 

v prostředí Ar. K výrobě bylo pouţito ochuzeného uranu, jodidového zirkonia, oxidu 
zirkoničitého ve formě granulí, niobu a gadolinia, které se do slitiny přidávají jako tenký 
plech. Sloţení slitiny Zr1Nb je uvedeno v tabulce 1. Sloţení všech pouţitých slitin U-Zr-O je 
uvedeno v hmotnostních procentech v tabulce 2.  

 

Nb [%] Fe 
[ppm] 

H [ppm] N [ppm] C [ppm] O [ppm] Hf 
[ppm] 110 550 3 30 100 790 100 

 

Tab. 1: Sloţení slitiny Zr1Nb 

 

Slitina Označení Zr1Nb[wt%] U 
[wt%] 

O 
[wt%] 

Gd 
[wt%] A 1 UZr-O 25,9 72,2 1,9  

B 1 U(Gd)Zr-O 33 65 2 3 

C 1 UZr-O 65,1 32,6 2,3  

D 1 U(Gd)Zr-O 64,6 34,5 0,9 3 

E Α-ZrU-O 64,8 33,8 1,4  
 

Tab. 2: Sloţení slitin U-Zr-O 

3.2 Experimentální zařízení 
Oxidace všech vzorkŧ byla provedena na zařízení COLLOS. Systém COLLOS je určen 

pro studium interakce vzorkŧ slitin U-Zr-O za zvýšené teploty v prostředí inertního plynu a 
vodní páry s moţností prŧběţné detekce plynných reakčních zplodin pomocí teplotně-
vodivostního detektoru (TCD). TCD je zaloţený na principu tepelné vodivosti. Měřený plyn 
spolu s nosným plynem prochází měřicí celou. Druhá cela slouţí jako referenční a protéká jí 
pouze čistý nosný plyn. V obou celách je umístěno ţhavicí vlákno. Pokud je tepelná vodivost 
měřeného plynu vyšší neţ plynu referenčního, teplota vlákna se sníţí. Změna teploty zpŧsobí 
změnu elektrického odporu, která je přímo úměrná koncentraci stanovované látky ve vzorku. 
Ke stanovení mnoţství vodíku uvolňovaného během oxidační zkoušky je nutno převést 
výstupní veličiny z TCD (napětí v závislosti na čase) na závislost velikosti prŧtoku vodíku 
detektorem na čase, k tomuto účelu se provádí kalibrace detektoru.  

 
4 Experimentální výsledky 

 
4.1  Vizuální hodnocení  
Po zkoušce byl zdokumentován celkový vzhled vzorkŧ. U slitin exponovaných při 

niţších teplotách (600 °C, 800 °C) byl téměř všechen oxid práškový a odpadal. Při teplotě 
1100 °C se oxid odlupoval spíše po vrstvách. U vzorkŧ exponovaných při teplotě 1300 °C 
nebylo pozorováno výrazné odpadání oxidu.  
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Obr. 1: Dokumentace vzorkŧ slitiny A po expozici 600 °C/15 min a 1300 °C/15 min 
 

 
4.2 Hodnocení oxidace pomocí uvolněného vodíku 
Na obr. 2 je výstup z TCD (na levé straně) u vzorku slitiny A exponovaného při teplotě 

800 °C po dobu 15 min a na pravé straně příslušný graf závislosti mnoţství uvolněného 
vodíku na čase. Na obr. 3 pak totéţ pro slitinu Zr1Nb, která byla exponována při teplotě 
1300 °C po dobu 30 min. Kinetika oxidace slitin U-Zr-O a Zr1Nb byla při teplotách 1300 °C 
a 1100 °C parabolická, při niţších teplotách tento trend ztrácí. Kinetiku oxidace při teplotě 
800 °C lze označit za lineární.  

 

 

 

Obr. 2: Závislost velikosti napětí detekovaného v TCD a  
mnoţství uvolněného vodíku na době expozice 
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Obr. 3: Závislost velikosti napětí detekovaného v TCD a  
mnoţství uvolněného vodíku na době expozice 

 
4.3  Hmotnostní přírŧstek vzorkŧ 
Na obr. 4a je graf závislosti hmotnostního přírŧstku slitin A, B, C, D, E a Zr1Nb na 

teplotě expozice po 15 minutách expozice v prostředí páry a argonu. Na obr. 4b je graf 
závislosti poměru hmotn. přírŧstku slitin U-Zr-O a slitiny Zr1Nb po expozici za stejných 
zkušebních podmínek. Z grafu 4a je patrné, ţe rychleji oxidují slitiny s vyšším podílem uranu, 
tedy slitina A a B (72,2 % U a 65% U), oproti slitinám C, D, E, které obsahují pouze přibliţně 
33 % U. Všechny slitiny s obsahem uranu oxidovaly rychleji neţ slitina Zr1Nb. Hmotnostní 
přírŧstek roste i s teplotou expozice, tomu neodpovídá hodnota přírŧstku slitiny B při teplotě 
1300 °C, a to z dŧvodu úniku části odpadaného oxidu z expozičního kalíšku během zkoušky. 
Slitiny s vyšším podílem uranu oxidovaly ve srovnání se slitinou Zr1Nb rychleji při niţších 
teplotách (obr. 4b), aţ 170krát rychleji při teplotě expozice 600 °C, 50krát rychleji při teplotě 
800 °C a pouze 3krát rychleji při teplotě 1300 °C. Vliv Gadolinia na kinetiku oxidace nebyl 
pozorován. 
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a) b) 

Obr. 4: Závislost hmotnostního přírŧstku na teplotě expozice a sloţení slitiny 

4.4 Hodnocení metalografických výbrusŧ 
Z exponovaných vzorkŧ byly zhotoveny výbrusy pro metalografické hodnocení. Na obr. 

5 jsou snímky pořízené na elektronovém mikroskopu JOEL 5510 LV na Katedře materiálŧ 
FJFI ČVUT, nejtmavší barvu má oblast bohatá na Zr a nejsvětlejší oblast s nejvyšším 
obsahem U. Část kovu tvořící oxid si zachovala svoji pŧvodní strukturu (obr. 5b a 5d). Jiţ při 
teplotě 600 °C byla pozorována tvorba zrn Zr lemovaných precipitáty U (obr. 5c). Na obr. 5c 
lze také dobře pozorovat trhliny mezi oblastmi U a Zr. 

 

  

a) A, 600 °C, 15 min b) A, 1300 °C, 15 min 
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c) C, 600 °C, 15 min d) C, 1300 °C, 15 min 

Obr. 5: Mikrostruktura slitin A a C po expozici 15 min při teplotách 600 °C a 1300 °C 

 
5 Závěr 

Cílem prováděných experimentŧ bylo vyhodnotit kinetiku oxidace slitin U-Zr-O, které 
obsahují také Nb a Gd (palivo EDU) a výsledky porovnat se slitinou Zr1Nb.  Kinetika 
oxidace slitin U-Zr-O byla parabolická při teplotách 1100 °C a 1300 °C a lineární při 
teplotách 600 °C a 800 °C. Slitiny s vyšším podílem uranu oxidovaly rychleji při všech 
zkušebních teplotách a ve srovnání se slitinou Zr1Nb rychleji při niţších teplotách, aţ 170krát 
rychleji při teplotě expozice 600 °C, 50krát rychleji při teplotě 800 °C a pouze 3krát rychleji 
při teplotě 1300 °C. Vliv gadolinia, které obsahují slitiny B a D, na kinetiku oxidace nebyl 
pozorován. 

 
6 Poděkování 
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Abstrakt 

Ústav elektroenergetiky Vysokého učení technického v Brně provádí výzkum v oblasti 
bezpečnostních analýz jaderných elektráren, speciálně elektráren s reaktory VVER-1000. 
Hlavním zaměřením této činnosti je oblast generování účinných prŧřezŧ, následné zpracování 
získaných makroskopických účinných prŧřezŧ pro další vyuţití, 3D simulace jaderného 
reaktoru pomocí nodálních výpočetních kódŧ a spojené neutronově fyzikální a 
termohydraulické výpočty. Pro ověření pouţitých metod a správnosti výsledkŧ se souběţně 
provádějí simulace statistickou metodou Monte Carlo. Na základě několikaletých zkušeností s 
výpočetními kódy, které jsou vyuţívány státním úřadem pro jadernou bezpečnost v USA, je 
simulace prováděna pomocí výpočetního balíku SCALE, neutronově fyzikálního kódu 
PARCS a termohydraulického kódu TRACE. 

 
1 Úvod 

V současné době se klade čím dál větší dŧraz na spojené výpočty v oblasti neutronově 
fyzikálních a termo-hydraulických výpočtŧ. Před pár lety se však přechodové stavy z pohledu 
termo-hydrauliky a neutronově fyzikálního výpočtu aktivní zóny reaktoru řešily samostatně. 
V termo-hydraulických modelech se přechodový stav řešil na základě bodové kinetiky a v 
neutronově fyzikálním modelu se termo-hydraulické parametry definovaly na základě 
okrajových podmínek, tedy vstupních a výstupních parametrŧ teplonosné látky. V tomto 
případě byla hodnota zadána pevně a nereagovala na změny výkonu reaktoru, na kterých jsou 
okrajové podmínky závislé. S cílem zajistit realistický popis fyzikálních jevŧ při zpracování 
bezpečnostních analýz bylo nezbytné vytvořit termo-hydraulické a neutronově fyzikální kódy, 
které spolu budou komunikovat. A tak se v posledních letech začali vývojáři kódŧ zabývat 
spojením 3D neutronové kinetiky s pokročilými termo-hydraulickými kódy. Pro případy 
přechodových stavŧ s nesymetrickým rozloţením neutronového toku v aktivní zóně jsou 
pouze spojené kódy schopny reálně posoudit účinky zpětné vazby. Oba typy simulací 
(samostatné i spojené) jsou velmi závislé na knihovnách účinných prŧřezŧ. 

 
2 Výpočetní programy 

TRACE (TRAC/RELAP Advanced Computational Engine)  
Jiţ v 90. letech minulého století se začal vyvíjet termohydraulický kód TRACE, který 

umoţňuje analyzovat události u jaderných reaktorŧ provozovaných v USA, speciálně u 
tlakovodních a varných reaktorŧ. TRACE umoţňuje řešit ustálené i přechodové děje. Kód řeší 
rovnice přestupu tepla a dvoufázové proudění na základě metody konečných objemŧ. Pokud 
dochází u děje k významné nesymetrii výkonu reaktoru je nutné termohydraulický kód 
TRACE spojit s neutronovým kódem, nejčastěji je spojován s PARCS. 

Modelování v TRACE je zaloţeno na skládání a spojování předem definovaných 
komponent. Tyto komponenty představují reálnou součást systému primárního okruhu a 
mohou byt rozděleny na jednotlivé nody, v kterých se řeší rovnice proudění kapaliny, rovnice 
vedení tepla a kinetická rovnice. Počet pouţitých komponent a rozdělení na nody není 
nikterak omezeno, závisí pouze na omezení výpočetní stanice.  

PARCS (Purdue Advanced Reactor Core Simulator) 
Neutronový fyzikální kód PARCS provádí simulaci aktivní zóny reaktoru na základě 

řešení multigrupové difúzní rovnice a transportní rovnice. PARCS umoţňuje řešit ustálené i 
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přechodové děje u tlakovodních, varných, těţkovodních a vysokoteplotních plynem 
chlazených reaktorŧ. Součástí PARCS je integrovaný termohydraulický blok, který umoţňuje 
řešit termohydrauliku v aktivní zóně. Avšak pro přesnější řešení simulace je nutné PARCS 
spojit s termohydraulickými kódy jako je TRACE, RELAP5 atd.. 

Zpŧsob řešení difúzní rovnice se liší na základě geometrie aktivní zóny. V případě 
čtvercové sítě je 3D řešení rozděleno na tři 1D problémy, tedy v kaţdém směru (x, y, z) se 
řeší rovnice zvlášť. Hexagonální geometrii u reaktoru typu VVER je naopak nutno řešit 
trojúhelníkovou polynomickou metodou rozvoje nodu (Triangle-based Polynomial Expansion 
Nodal – TPEN), kde je 3D problém rozdělen nejprve na radiální a axiální (směr osy z) úlohu. 
Radiální problém se řeší pro hexagon, ten je rozdělen na šest trojúhelníkŧ. Neutronový tok se 
řeší pro kaţdý trojúhelník. Hexagonální geometrii je moţné řešit i metodou rozvoje nodu 
(Nodal Expansion Method - NEM). Tato metoda nedosahuje tak přesných výsledkŧ jako 
TPEN. 

SCALE (Standardized Computer Analyses for Licensing Evaluation)  
Jedná se o programový balíček, který slouţí ke komplexní analýze jaderného reaktoru a 

k zajištění komplexní podpory při licencování jaderných reaktorŧ. Skládá se z mnoha 
jednotlivých výpočetních kódŧ a několika sekvencí, které tyto kódu spojuje do předem 
definovaných celkŧ. Jako podpora pro následné výpočty pomocí nodálních kódŧ (např. 
PARCS) slouţí modul TRITON. Tento modul je vyuţíván pro tvorbu knihoven 
homogenizovaných účinných prŧřezŧ.  

Mezi hlavní výhody balíku SCALE patří jeho podrobná dokumentace a návody, které 
jsou zaštiťovány amerických regulátorem NRC. Neméně dŧleţitou výhodou je moţnost 
vyuţití pro rŧzné geometrie jaderného paliva i samotné aktivní zóny reaktoru. Nevýhodou je 
výpočetní náročnost a to zejména z dŧvodu nevyuţití rŧzných matematických metod k řešení.  

Základním kamenem SCALE/TRITON modulu je sekvence Material Information 
Processor Library (MIPLIB), která se stará o definici materiálŧ, nuklidŧ, koncentrací apod. 
Tato data jsou nadále distribuována do následných sekvencí CENTRM a PMC. CENTRM 
vyhodnocuje závislé neutronové toky pro získání rezonančně stíněných více grupových dat. 
PMC následně čte tato data a příslušné účinné prŧřezy, pro které počítá prŧměrné účinné 
prŧřezy pro jednotlivé energetické grupy. Tyto získané účinné prŧřezy následně zapisuje do 
AMPX hlavní knihovny, ze které jsou následně čteny transportním řešičem NEWT. NEWT je 
transportní kód zaloţený na  Extended Step Characteristic, a proto je vhodný pro řešení 
sloţitějších geometrií, jako je například hexagonální mříţ u reaktorŧ VVER. Pro výpočet 
vyhořívání jsou volány sekvence ORIGEN a COUPLE.  
 
3 Stav řešení 

Diagram na obr. 1 znázorňuje jednotlivé kroky, které je nutné provést při tvorbě 
bezpečnostní analýzy. Celý proces začíná u vytvoření knihovny účinných prŧřezŧ a následné 
úpravě výstupního souboru do předepsané formy pro PARCS. Ověření knihovny účinných 
prŧřezŧ probíhá srovnáním simulací v PARCS a Monte Carlo kódu KENO. S ověřenými daty 
se provede výpočet se spojenými kódy TRACE-PARCS.  K provedení výpočtu je nutné 
vytvořit soubor rad.map, který nodŧm v PARCS přiřadí odpovídající nody modelu v TRACE. 
Následně je tento výpočet spuštěn v libovolném kroku vyhoření. Cílem výpočtu je výsledná 
simulace přechodového děje. 
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V dosavadním prŧběhu tvorby bezpečnostní analýzy bylo vytvořeno několik modelŧ v 

prostředí kódu SCALE. Jedná se o modely palivových souborŧ TVSA-T, které jsou 
vyuţívány na JE Temelín.  Po ověření funkčnosti modelŧ se nyní očekává jejich komplexní 
výpočet. Pomocí zjednodušené simulace palivového souboru byl vytvořen funkční převodní 
model v programu GENPMAXS a úspěšně se podařilo zjednodušenou knihovnu účinných 
prŧřezŧ importovat do PARCSu. Model aktivní zóny reaktoru VVER-1000 byl ověřen na 
základě dat a knihovny účinných prŧřezŧ v benchmarku V1000-CT.  

Pro následné výpočty vyhořívání byl vytvořen TH model PATHS, který se vyuţívá pro detailnější 
vyhodnocení TH stavŧ při vyhořívání paliva. Hlavním cílem je simulace přechodových dějŧ pomocí 
spojených kódŧ. Pro ověření moţnosti vyuţití spojených kódŧ TRACE a PARCS byl vytvořen 

zjednodušený model reaktoru VVER 1000 v TRACE, který byl následně spojen s modelem aktivní zóny v 
PARCS. 

 

 
 

Obr. 2 Model palivové kazety v SCALE 

 
 

Obr. 3 Model vytvoření v TRACE 

 
 
 

Obr. 1: Diagram znázorňující jednotlivé kroky při tvorbě bezpečnostní analýzy 
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4 Závěr 
Všechny modely jsou ověřeny na základě zjednodušených podmínek a nyní bude 

probíhat výpočet pro reálné modely. Souběţně se také pracuje na ověřovací simulaci pomocí 
metody Monte Carlo.  Z dŧvodu několika omezení, které obsahuje balík SCALE, bude v 
budoucnu vytvořena ověřovací knihovna homogenizovaných účinných prŧřezŧ pomocí Monte 
Carlo kódu Serpent. Tyto kroky budou podkladem pro komplexní bezpečnostní analýzy 
pomocí spojených kódŧ TRACE a PARCS. Velký dŧraz bude kladen na zdokonalení TRACE 
modelu reaktoru VVER 1000, jehoţ přesnost bude ověřena pomocí zvoleného CFD kódu.  

 
5 Poděkování 

Publikace vznikla v rámci projektu Transfer znalostí v oblasti neutronově-fyzikálních 
výpočtŧ pro bezpečnostní analýzy JE programu MPO OP PIK PZT (projekt č. 
CZ.01.1.02/0.0/0.0/15_013/0004603). 
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Abstrakt 
Analýza rozvoja radiačného poškodenia z pohľadu veľkosti a mnoţstva defektov bola 

vykonaná na západných reaktorových oceliach tlakovodných reaktorov. Ocele boli zvolené 
z hľadiska chemického zloţenia pre štúdium vplyvu vysokého zastúpenia medi (Cu) a jej 
vplyve na tvorbu defektov pri oţiarení materiálu neutrónmi a iónmi vodíka. Na skúmanie 
mikroštruktúry materiálov a zastúpenia defektov vakančného typu bola zvolená 
nedeštruktívna metóda - pozitrónová anihilačná spektroskopia (PAS). Účinok poškodenia 
neutrónmi v závislosti od mnoţstva Cu bol skúmaný na japonských modelových oceliach 
typu ASTM A533B cl.1, kde oceľ JRQ je povaţovaná za oceľ s nízkym podielom Cu (0,15 
wt%) a oceľ JPA s vysokým podielom medi (0,29 wt%) v materiáli. Taktieţ simulácia 
radiačného poškodenia pomocou implantácie iónmi vodíka sa uskutočnila na nemeckej oceli 
P370WM s vyšším obsahom Cu (0,22 wt%) a výsledky boli porovnané so vzorkou oţiarenou 
neutrónmi v experimentálnom reaktore. 

 
1 Úvod 

Tlaková nádoba reaktora (TNR) je konštrukčným prvkom jadrovej elektrárne (JE), ktorý 
musí byť schopný vydrţať priamy účinok neutrónového toku, vysokého tlaku, vysokej teploty 
a cyklického namáhania počas celej doby prevádzky JE. V zásade sa povaţuje TNR za 
nevymeniteľný komponent a definuje celkovú ţivotnosť jadrového zariadenia. Vysoký dôraz 
je preto kladený na kvalitu pouţitých ocelí TNR, zameraný na radiačnú odolnosť, nečistoty 
prítomné v materiáli, kvalitný proces výroby a odolnosť voči zmenám fyzikálnych vlastností 
materiálu. 

V súčasnosti je predlţovanie prevádzky JE veľmi aktuálnou témou. Výstavba nových 
blokov ustupuje nastávajúcemu trendu predlţovania prevádzky JE, ktoré sa blíţia k svojej 
projektovej ţivotnosti. Nutnosťou pri tomto procese je poznať detailne stav všetkých 
zariadení a stanoviť trend ich opotrebenia do budúcnosti. Poznať a odhadnúť degradačný 
proces materiálov, z ktorých je tvorená TNR, je jedným z najdôleţitejších a najkritickejších 
problémov. Krehnutie vyvolané neutrónovým ţiarením je rozhodujúcim problémom 
v štrukturálnych a bezpečnostných aspektoch prevádzky JE. 

 
2 Popis skúmaných vzoriek 

Dve rôzne rodiny reaktorových ocelí boli experimentálne skúmané pomocou PAS – dve 
Japonské modelové ocele špecifikované ako ASTM A533B cl.1 [1] a jedna Nemecká 
komerčná oceľ z programu CARINA/CARISMA [2, 3]. 

Japonské ocele, označené ako JRQ a JPA, boli vyrobené v Japonsku na objednávku 
Medzinárodnej Agentúry pre Atómovú Energiu (MAAE) a boli vyuţité vo viacerých štúdiách 
venovaných najmä neutrónovému krehnutiu v rôznych úrovniach oţarovania a ţíhania od 80-
tych rokov. Najväčší rozdiel medzi týmito oceľami je v obsahu medi v ich chemickom 
zloţení, kde v oboch prípadoch je väčší ako súčasne odporúčaná hodnota 0,008% [1, 4]. Oceľ 
JRQ je povaţovaná na oceľ s nízkym obsahom Cu (0,15 wt%) a oceľ JPA za oceľ s vysokým 
podielom Cu (0,29 wt%). 

Nemecká oceľ, označená ako P370WM, pripadá ku komerčným reaktorovým oceliam 
pouţívaných v Nemecku od 70-tych rokov. K dispozícii boli dve oţiarené vzorky toho istého 
materiálu a pri rovnakých oţarovacích podmienkach. Materiál P370WM patrí medzi zvarové 
kovy s vyšším obsahom Cu (0,22 wt%). Táto úroveň podielu medi by mala mať vplyv na 
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výsledné radiačné poškodenie z dôvodu negatívneho vplyvu Cu a ostatných sprievodných 
nečistôt na radiačné a mechanické vlastnosti. Chemické zloţenie skúmaných ocelí je v Tab. 1 
a podmienky oţarovania v Tab. 2. 

Tab. 1: Zloţenie materiálov vo wt% (zvyšok Fe) 

Oceľ C Mn Si Cr Ni Mo V S P Cu 

JRQ 0.20 1.42 0.23 0.13 0.80 0.52 0.008 0.005 0.02 0.15 

JPA 0.18 1.33 0.26 0.16 0.73 0.55 0.006 0.004 0.02 0.29 

P370WM 0.08 1.14 0.15 0.74 1.11 0.60 - 0.013 0.015 0.22 

 
Tab. 2: Podmienky oţarovania skúmaných ocelí 

Názov 

materiálu 

Neutrónová fluencia / 

10
18

 cm
-2

 (E > 0.5 MeV) 

Hustota toku neutrónov / 

10
12

 cm
-2

 s
-1

 (E > 0.5 MeV) 

Aktivita [kBq] 

(on 24.01.2013) 

JRQ-I1 10 0.15 - 

JRQ-I2 77 3.0 - 

JRQ-I3 139 5.4 - 

JPA-I1 10 0.15 - 

JPA-I2 a-e 80 3.1 - 

JPA-I3 143 5.5 - 

P370WM-D77 22.1 - 12.85 

P370WM-D161 22.3 - 97.31 

 
Iónová implantácia je efektívny spôsob na štúdium základných efektov radiačného 

poškodenia v materiáloch. V našom experimente sme si zvolili implantáciu iónov vodíka. 
Táto voľba bola výhodná z hľadiska rovnakej hmotnosti protónu (ión vodíka) a neutrónu [5]. 
Energia oţarovania bola stanovená na 100 keV a implantácia bola vykonaná na lineárnom 
urýchľovači v Bratislave. Simulácia v programe SRIM pre implantáciu vodíkom do 
reaktorovej ocele ukázala, ţe maximálna hĺbka vniku iónov bola pribliţne v 0,64 μm a 
maximálne poškodenie bolo v hĺbke okolo 0,44 μm pri tvorbe 16,8 vakancie na ión. 
Implantácia bola vykonaná v troch úrovniach, kde posledná – tretia úroveň bola z pohľadu 
počtu častíc (fluencia) totoţná s oţiarením neutrónmi v rovnakom materiáli. Parametre 
implantácie sú uvedené v Tab. 3. 

 
Tab. 3: Parametre iónovej implantácie vo vzorke P370WM 

Úroveň 
implantácie 

vodíka 

Implantovaná 
dávka 

[C/cm
2
] 

Počet 
implantovaných iónov 

[cm
-2

] 

Dávka 
v implantovanej 

vrstve [dpa] 

1. level 0.10 6.24x10
17 

1.980 
2. level 0.82 5.12x10

18 
16.235 

3. level 3.20 2.00x10
19

 63.354 

3 Pozitrónová anihilačná spektroskopia 
Pozitrónová anihilačná spektroskopia je osvedčená spektroskopická metóda a jej 

základom je elektromagnetická interakcia medzi elektrónom a jeho antičasticou – pozitrónom, 
pri ktorej dochádza k ich vzájomnej anihilácii. Pozitrón má v materiáli výbornú pohyblivosť, 
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kde najskôr termalizuje (~1 ps) a potom difunduje (~100 nm) do oblastí so zníţenou hustotou 
častíc látky, ktorá značí defekt materiálu. 

Pri PAS vyuţívame meranie doby ţivota pozitrónov, teda čas od jeho vzniku po jeho 
anihiláciu s elektrónom. Podľa doby ţivota častice je moţné určiť veľkosť defektov a ich 
koncentráciu. Dlhšia doba ţivota častice značí anihiláciu do miesta so zníţenou hustotou 
elektrónov (teda aj atómov) látky v meranom materiáli, čo znamená prítomnosť defektu 
vakančného typu. Rozlišovacia schopnosť je relatívne vysoká, dokáţe rozoznať 1 defekt na 
10

7
 atómov [6, 7].  
Meranie oţiarených vzoriek bolo uskutočnené pri 3-detektorovom zapojení aparatúry 

z dôvodu odlíšenia vplyvu 
60

Co [8, 9], ktorý vznikol naindukovaním v materiáli vplyvom 
oţarovania neutrónmi. Jadro emituje dva γ-fotóny s energiami 1173 keV a 1332 keV, ktoré 
môţu byť detegované aparatúrou ako falošný štart/stop signál. Aparatúra na našom 
pracovisku je zabudovaná do klimatizovanej skrine, kde sa udrţuje stabilná teplota. FWHM 
(Full width at half maximum) je stabilne na našej aparatúre okolo 175 ps. 

 
4 Experimentálne výsledky a diskusia 

Všetky vzorky boli experimentálne zmerané pomocou PAS a výsledky boli vyhodnotené 
vzhľadom na standart trapping model [10-13]. Veľkosť defektov vakančného typu bola 
stanovená pomocou vypočítaných hodnôt pre čisté ţelezo [14]. V neoţiarených vzorkách 
všetkých ocelí boli prítomné defekty najmä na úrovni divakancií. 

Hlavným cieľom tohto článku je zhodnotenie vplyvu oţarovania a jeho fluencie na tvorbu 
a rast indukovaných defektov v kryštalickej mrieţke. Na zhodnotenie sme vyuţili parameter 
priemernej doby ţivota pozitrónov v materiáli (τavg), ktorý môţeme chápať ako kvalitatívny 
parameter PAS. Priemerná doba ţivota je vypočítaná z nameraných hodnôt a zahŕňa len 
anihiláciu v materiáli, komponent τ1 (anihilácia v bezdefektnej štruktúre) a τ1 (anihilácia v 
defektoch). 

 
Obr. 1: Priemerná doba ţivota 

pozitrónov v závislosti od fluencie neutrónov 
v Japonských oceliach 

 
Obr. 2: Priemerná doba ţivota 

pozitrónov v závislosti od fluencie Nemeckej 
ocele oţiarenej neutrónmi a implantovanej 

iónmi vodíka
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Na Obr. 1. môţeme vidieť ako sa mení priemerná doba ţivota pozitrónov v materiáli od 
fluencie. Ako môţeme vidieť, τavg ocele JPA vzrástol skokovo hneď po prvej úrovni oţiarenia 
neutrónmi, naopak pri oceli JRQ bol nárast len mierny. S najväčšou pravdepodobnosťou je 
tento rozdiel spôsobený rozdielnym podielom Cu v chemickom zloţení. Debarberis poukázal 
v Obr. 3 [15], ţe podstatná časť radiačného poškodenia, z hľadiska prechodnej teploty 
z húţevnatého lomu na krehký (Ductile-brittle transition temperature - DBTT), je spôsobená 
na začiatku oţarovania a to najmä z dôvodu precipitácie Cu v kryštalickej mrieţke. Atómy Cu 
precipitujú vplyvom oţarovania na hranice zŕn, kde pohyblivosť dislokácií je zastavená 
voľnými prekáţkami (atómami), ktoré sú zodpovedné za krehnutie materiálu. Tento prístup je 
v súlade s našimi nameranými výsledkami vzoriek s vyšším obsahom Cu. 

 
Obr. 3: Schéma mechanizmu radiačného krehnutia vypočítaná semi-mechanickým 

analytickým modelom [15] 
 

Parameter τavg taktieţ vzrástol vplyvom implantácie vodíkom vo vzorke P370WM. Na 
Obr. 2 je zreteľne vidno, ţe nárast τavg je veľmi podobný ako pri neutrónmi oţiarenej oceli 
JPA, kde obe ocele P370WM a JPA patria medzi ocele s vysokým obsahom Cu. Implantácia 
iónov vodíka dokázala, ţe rovnaký počet dopadnutých častíc do materiálu ocele, neutrónov 
a protónov, spôsobil veľmi podobné poškodenie z pohľadu doby ţivota pozitrónov. Parameter 
τavg dosiahol pri implantácii oblasť poškodenia neutrónmi pri fluencii okolo 20x10

18
 cm

-2
. 

Implantácia iónov vodíka a výsledky, ktoré potvrdzujú jej pouţitie pri simulovaní 
poškodenia neutrónmi, bola bliţšie opísaná v [16]. 

 
5 Záver 

Meď má veľmi silný vplyv na citlivosť ocele voči účinkom neutrónového ţiarenia. 
Vzhľadom k tomu, ţe limit rozpustnosti Cu pri teplote oţarovania je veľmi nízky (≈0.007% v 
čistom ţeleze), atómy Cu majú sklon k tvorbe precipitátov alebo klastrov v reaktorových 
oceliach počas prevádzky [1]. PAS je jedna z nedeštruktívnych spektroskopických metód, 
ktoré môţu prispieť ku komplexnému hodnoteniu mikroštruktúry ocelí TNR a prispieť 
k bezpečnosti JE a realizovateľnosti dlhodobej prevádzky. 

Tento článok poskytuje experimentálnu ukáţku hodnotenia defektov vyvolaných ţiarením 
v oceliach TNR s vysokým obsahom Cu. Predpoklad vysokého nárastu poškodenia počas 
prvej úrovne oţarovania [15] bol pozorovaný v dosiahnutých výsledkoch z PAS z pohľadu 
priemernej doby ţivota pozitrónov. Tento efekt bol pozorovaný pri našich oceliach s vysokým 
obsahom Cu – JPA a P370WM. Na druhej strane, oceľ JRQ s nízkym obsahom Cu bola menej 
citlivá na tvorbu defektov počas oţarovania. Potvrdili sme, ţe podiel Cu v chemickom zloţení 
má zásadný vplyv na tvorbu defektov a aj preto je zodpovedný z veľkej časti za radiačné 
skrehnutie kovových materiálov. 
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Abstract 
 The contamination of aquatic environment by heavy metal and radioactive ions is a 

worldwide ecological problem. Chitosan, an aminopolyssacharide, is an excellent material for 
producing in different shapes. An important advantage of chitosan is the possibility of 
chemically modifying its structure to improve its chemical and mechanical properties. The 
radionuclide Co-60 in the liquid waste is from neutron activation for corrosion products. 
Cobalt is a major contributor toward the radiation build up problem because of its rather long 
half-life (T1/2 = 5.27 y) and high energy of 2.5 MeV gamma emission. The crosslinked 
chitosan can be the suitable candidate for the preconcentration of cobalt from large volumes 
of aqueous solutions. In this work we were investigated the influence of the contact time, the 
effect of pH on sorption of cobalt cations on glutaraldehyde crosslinked chitosan and also the 
sorption as function of cobalt concentration in aqueous phase was studied.  

 
Key words: Sorption; Cobalt; Chitosan; Crosslinking 
 

1. Introduction 
The contamination of water by heavy metal and radioactive ions is becoming a serious 

ecological and health hazard due to their toxic effects even at very low concentrations and 
long half lives. The methods such as chemical precipitation, reverse osmosis, ion exchange 
and adsorption have been used for reduction of heavy metals. The sorption of radiocobalt on a 
mineral surface changes the physiochemical properties of radiocobalt and thereby controls the 
migration and diffusion of radiocobalt in the natural environment. The radionuclide Co-60 in 
the liquid waste is from neutron activation for corrosion products. Cobalt is a major 
contributor toward the radiation build up problem because of its rather long half-life (T1/2 = 
5.27 y) and high energy of 2.5 MeV gamma emission [1, 2]. The crosslinked chitosan can be 
the suitable candidate for the preconcentration of cobalt from large volumes of aqueous 
solutions, as required from removal of metal ions from industrial wastewater [3, 4].  

Chitosan is a polyaminosacharide, a partially deacetylated product of chitin. Chitin 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 other species such as 
mollusks, insects and fungi [5-7]. Chitosan is insoluble in neutral and alkaline pH, but forms 
water-soluble salts with inorganic and organic acids including glutamic, hydrochloric, lactic 
and acetic acid [8]. The solubility of chitosan can be reduced by crosslinking the 
macromolecules with covalent bond using, for example tripolyphosphate, glutaraldehyde, 
epichlorohydrin, ethylene glycol diglycidyl ether, glyoxal, cyclodextrin. Upon dissolution in 
acidic media, the amino group of the polymer becomes protonated rendering the molecule 

positively charged. Recently, a defined degree of deacetylation and depolymerization 
has been attached to chitosan derivatives as important, because of their significantly different 
physicochemical properties. The properties of chitosan can be modified by changing the 
degree of deacetylation and formulation properties such as pH and ionic strength. At neutral 
pH, most of chitosan molecules will lose their charge and precipitate from solution. Chitosan 
exhibits a variety of physicochemical and biological properties, in addition to its lack of 
toxicity, its biocompatibility and bioactivity make it a very attractive substance for diverse 
applications for biomaterial in pharmaceutical and medical fields. Other properties as high 
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chemical reactivity, high ability for creation of hydrogen and ionic bonds, biostimulation of 
natural resistance make it suitable for the preparation and modification of modern generation 
of scaffolds for tissue regeneration [9-11]. 

In this work was aimed the effect of various experimental parameters on the sorption of 
cobalt on the prepared glutaraldehyde crosslinked chitosan.  The influence of contact time and 
pH on the cobalt sorption and also the sorption as function of cobalt concentration in aqueous 
phase was investigated. 

 
2. 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. Radioisotope 

60
Co 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 [12, 13]. 

 
Sorption experiments 

Sorption of cobalt cations on crosslinked chitosan was studied by radioisotope 
indication method using radioisotope 

60
Co. A batch method was used in static arrangement of 

experiment under aerobic conditions at laboratory temperature. Sorption parameters were 
determined after adding 3 cm

3
 of aqueous phase to 30 mg of crosslinked chitosan in plastic 

test tubes with taps and both phases were mixed in laboratory extractor with constant speed of 
mixing. After adsorption of cobalt, the suspension was centrifuged at 6000 rot·min

-1
 for 10 

min and an aliquot of the supernatant was measured on the gamma counter 1470 Wizard 
using NaI(Tl) detector. The relative error of the measurement was below 1%. Acid–base 
titrations were conducted using a Hanna pH meter with pH semi-micro electrode. The 
titrations were performed in distilled water. In each titration, 0.02 g of crosslinked chitosan 
was added to 20 cm

3
 of distillated water and then titrated with 0.1 M NaOH. Prior to each 

titration, 1 cm
3
 0.1 M HCl solution was added to the sample to make the titration start from an 

acid pH point. 
The influence of contact time on the sorption of cobalt cations was analyzed from 

30 min up to 1440 min with concentration of Co
2+ 

ions in aqueous phase 1×10
-4

 mol·dm
-3

. 
Adsorption behaviour of cobalt was studied as a function of pH. The pH values were adjusted 
from ≈2 to ≈8 using Britton-Robinson buffer and labelled with stock solution of 

60
Co with 

cobalt carrier concentration 1×10
-4

 mol·dm
-3

. Adsorption experiments were realized in the 
initial Co

2+ 
concentration range 1×10

−5
–1× 10

−1
 mol ·dm

-3
. The solutions of Co

2+
 with 

different concentrations were prepared from stock solution CoCl2·6H2O.  
Adsorption properties of crosslinked chitosan were calculated by the following 

equations: 
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Distribution coefficient )·g(cm
m
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 · 
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
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where c0 is initial concentration (mol·dm
-3

), ceq is equilibrium concentration (mol·dm
-3

), 
V is volume of aqueous phase (cm

3
), m is mass of sorbent (g), a0 is volume activity of initial 

solution (Bq·cm
-3

) and a is equilibrium volume activity of solution (Bq·cm
-3

). 
 

3. Results and discussion 
The influence of contact time was investigated in the range of 30 min to 1440 min on 

crosslinked chitosan (ZCH). The influence of contact time on sorption of cobalt on the ZCH is 
presented in Table 1. The equilibrium time of 240 min was chosen for further experiments. 

 
Table 1 The percentage of cobalt sorption as dependency on contact time  

 

contact time, 
min 

R, % 

30 34,0 

60 14,0 

120 21,9 

180 25,0 

1440 34,4 

 
During the adsorption process, the pH value is generally the key parameter, because it 

controls not only the surface charge of an adsorbent, but also metal speciation [14]. The 
sorption of cobalt on ZCH was studied using the initial pH ranging from 2.08 to 8.09. The 
highest value of the percentage sorption was observed at pH value near 4. The adsorption 
capacity of crosslinked chitosan decreased with increase in pH value above 4 (Fig. 1). The 
final pHs were increased with increasing of initial pH values.  
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Fig.1 The percentage of cobalt sorption (solid symbols) and final pH (open symbols) 

versus initial pH on crosslinked chitosan  
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It is clear that the removal efficiency of radiocations decreased with increasing the 
initial metal concentration in the aqueous solution, because more mass of radiocations is put 
into the system with increasing the initial metal concentration in the aqueous solution, the 
amount of sorbent being the same. The highest values of percentage cobalt sorption on 
crosslinked chitosan were achieved at the lowest concentration of the cobalt ions in the 
solution (Fig. 2). 
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Fig. 2 The percentage of cobalt sorption on crosslinked chitosan in the presence of  Co

2+
 

ions in the solution 
 
The specific surface area of this sorbent was characterized by BET method and 

potentiometric titration. Fig. 4 and Fig. 5 show titration curves and the surface charge of 
glutaraldehyde crosslinked chitosan. In acidic solutions the charge is positive and with 
increasing of pH surface charge is changing to negative values. The point of zero charge 
(pHpzc) is at pH=4. 

 
    a)       b) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 4 Acid-base titration curves a);  surface charge densities b)
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Conclusion 
In the present study, glutaraldehyde crosslinked chitosan was prepared. The specific 

surface area of this sorbent was characterized by BET method and potentiometric titration. 
The point of zero charge (pHpzc) is at pH=4. The sorption of cobalt cations on the 
glutaraldehyde crosslinked chitosan was studied using batch techniques. The influence of 
contact time, effect of pH and also the sorption as function of initial cobalt concentration in 
aqueous phase was investigated. The highest value of the percentage sorption was observed at 
pH value near 4. Adsorptive capacity of crosslinked chitosan decreased with increase in pH 
value above 4. The final pHs were increased with increasig of initial pH values. The highest 
values of percentage cobalt sorption on crosslinked chitosan were achieved at the lowest 
concentration of the cobalt ions in the solution. The crosslinked chitosan can be the suitable 
candidate for the preconcentration of cobalt from large volumes of aqueous solutions, as 
required from removal of metal ions from industrial wastewater.  
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Abstrakt 
Cieľom tejto práce je štúdium teplotnej odolnosti perspektívnych materiálov pre 

konštrukciu budúcej generácie jadrových reaktorov. Hlavná časť práce je venovaná 
pozorovaniu zmien v mikroštruktúre pomocou nedeštruktívnych experimentálnych metód – 
analýzy Barkhausenovho šumu a pozitrónovej anihilačnej spektroskopii, metóde merania 
doby ţivota pozitrónov (PALS). Pomocou týchto metód moţno pozorovať uţ malé zmeny v 
mikroštruktúre jako je akumulácia / rekombinácia vakančných defektov a nárast reziduálneho 
napätia v materiáli vplyvom aplikovanej tepelnej záťaţi pri ţíhaní vzoriek. 

 
1 Barkhausenov šum 

Analýza pomocou Magnetického Barkhausenovho Šumu (BN) je zaloţená na koncepte 
induktívneho merania „šumovitého“ signálu, ktorý sa generuje keď je magnetické pole 
aplikované na vzorku. Barkhausenovská technika je vzácnym nástrojom, hlavne vďaka jej 
moţnosti charakterizovať materiálové vlastnosti presne, ľahko, rýchlo a bez poškodenia 
vzorky. Magnetický Barkhausenov šum je povaţovaný za dôleţitú techniku pre 
mikroštrukturálnu a mechanickú charakterizáciu feromagnetických materiálov ako napríklad 
oceľ. Hlavná výhoda tejto metódy je jej nedeštruktívny charakter a mnoţstvo typov senzorov, 
ktoré nám dovoľujú skúmať vzorky rôznych veľkostí a tvarov. BN je citlivá na viaceré 
parametre, ktoré ovplyvňujú konfiguráciu magnetických domén a pinningové body domén. 
Tieto parametre sú najmä veľkosť zrna, chemické zloţenie, rôzne precipitačné fázy,  stav 
povrchu, tvrdosť, reziduálne namáhanie a opotrebovanie, ale tieţ silou aplikovaného 
magnetického poľa a aplikované namáhanie [1, 2]. Okrem priemyselného pouţitia (letectvo, 
potrubná preprava, automobilový priemysel) [3, 4], môţe tieţ byť táto technika pouţitá na 
vyhodnotenie stavu materiálov pouţitých v jadrových zariadeniach. [5]. 

 

 

Obr. 4 Mikroprocesorový signálový analyzátor μSCAN 500C (vľavo) a senzor (vpravo). 
 
Magnetický Barkhausenov Šum má silové spektrum začínajúce magnetizačnou 

frekvenciou a siahajúcou aţ za 2 MHz vo väčšine materiálov. Je exponenciálne tlmená ako 
funkcia vzdialenosti, ktorú prešla materiálom. Toto je primárne spôsobené tlmením vírivého 
prúdu, ktorý zaznamenáva šíriace sa elektromagnetické pole, ktoré je vytvorené 
pohybommagnetických domén. Rozsah tohto tlmenia nám určuje aj hĺbku v ktorej môţeme 
získať údaje (meracia hĺbka). Hlavnými faktormi, ktoré ovplyvňujú túto hĺbku sú frekvenčný 
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rozsah analyzovaného signálu Barkhausenovho šumu, vodivosť a permeability testovaného 
materiálu. Meracia hĺbka pre praktické aplikácie je v rozsahu 1 aţ 30mm. Najväčšou výzvou 
spojenou s pouţitím BN techniky v materiálovom výskume je, ţe nebol vytvorený ţiaden 
beţne uznávaný štandard pre meranie. Toto komplikuje koreláciu dát medzi experimentami 
a oslabuje potencionálny prínos tejto techniky k materiálovému výskumu. 

Tab. 5 Nastavené parametre. 

Frekvencia [Hz] 100 

Magnetizačné napätie  [V] 3 

Počet burstov 6 

Samplovacia frekvencia [MHz] 5  

Pásmový filter [kHz] 0 – 200  

Tab. 6 Výsledky merania materiálov Barkhausenovým šumom. 

 RMS σ Pík σ 
Pozícia 

píku σ FWHM σ 

PM2000 rek. 57.65 3.94 78.45 3.30 4.43 0.70 127.05 25.34 

MA956 rek. 51.60 0.47 73.54 0.54 6.57 0.87 112.38 1.18 

ODM 751 rek. 51.76 0.95 79.79 2.30 14.62 0.77 94.38 1.50 

PM2000 extr. 41.77 0.37 76.46 1.11 16.48 0.20 61.53 1.09 

MA957 extr. 18.10 3.16 29.65 6.90 27.00 2.53 80.32 11.01 

ODS EUROFER 43.12 0.57 79.46 1.40 31.76 0.21 52.92 15.71 

EUROFER 97* 53.79 0.50 83.60 1.06 15.50 0.86 92.87 1.31 

Tradičný Eurofer 97 bol meraný ako referenčný materiál. 

 
Obr. 5 Obálky signálu Barkhausenovho šumu namerané na rôznych ODS materiáloch a 

Eurofer 97. 
Napriek tomu, ţe priemyselné pouţitie Barkhausenovho šumu je zvyčajne zaloţené na 

zmenách v RMS parametri v komplexnej charakterizácií zaloţenej na Barkhasenovskej 
technike je potrebné brať do úvahy aj kvalitatívne ukazovatele signálu ako pozícia píku, 
FWHM a tieţ frekvenčné spektrum šumu. Tieto parametre môţu byť pouţité ako indikátor 
koncentrácie a distribúcie mikroštrukturálnych defektov. Na potvrdenie týchto predpokladov 
boli vypracované porovnávacie merania ODS materiálov. 

PM2000, MA956, ODM751, ODS EUROFER a tieţ konvenčný EUROFER97 boli 
skúmané vo forme 10x10x0,5 mm vzoriek. V prípade MA957 to bolo 8x8x0,5 mm vzorka. 
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Nastavené parametre sú v Tab. 5. Spriemerované výsledky merania Barkhausenovho šumu 
z aspoň 5 meraní sú v Tab. 6. A obálky signálov sú na Obr. 5. 

Ako je vidno na Obr. 5, nie je viditeľný jednoznačný rozdiel vo výške píku a RMS 
hodnôt medzi extrúdovanými (ext..) a rekryštalizovanými (rek.) materiálmi. Niţší signál 
z MA957 je zapríčinený rozdielnymi rozmermi vzrorky. Na druhej strane, FWHM a pozícia 
píku sa javí byť závislá na koncentrácií mikroštrukturálnych nedokonalostí spôsobených 
chemickým zloţením a teplotnou históriou. 

 
2 Pozitrónová anihilačná spektroskopia 

Pozitrónová anihilačná spektroskopia je výkonný nástroj na skúmanie mikroštruktúry 
materiálov. Je to metóda, pomocou ktorej je moţné pozorovať defekty štruktúry materiálu o 
veľkosti 0.1 aţ 1.0 nm za predpokladu, ţe sú spojené s menšou ako priemernou hustotou 
elektrónov, napr. dislokácie, dislokačné slučky, vakancie, zhluky vakancií a klastre. V 
princípe je táto metóda schopná poskytnúť uţitočné informácie aj o defektoch typu precipitát. 
Metódu PAS je moţné vyuţiť pri sledovaní technológie prípravy rôznych materiálov ako sú 
umelé hmoty, kovové materiály (vodiče, izolanty, polovodiče). Ďalej pomocou tejto metódy 
moţno sledovať vplyv technologického pôsobenia na materiály - únava materiálu, teplotné a 
radiačné starnutie a pod.[6]. Existuje niekoľko nezávislých metód pouţitia pozitrónovej 
anihilácie pri skúmaní mikroštruktúry. Sú to:  

• Uhlová korelácia anihilačného ţiarenia (ACAR), 
• Dopplerovo rozšírenie anihilačnej línie (DBS),  
• Pozitrónová spektroskopia doby ţivota (PALS),  
• Korelácia hybnosti závisiacej od ţivota pozitrónu (AMOC),  
• Systém pozitrónového lúča [7]. 

 Na evaluáciu dát bol pouţitý program LT9 a ako referenčná vzorka bol pouţitý 
kremík. Optimálne výsledky sú určené cez „Fit variance“ 

Touto metódou boli skúmané  vzorky MA956 a PM2000, ktoré boli primárne skúmané 
trojkomponentnou dekompozíciou spektra. Boli tepeľne namáhané 475°. Vzorky EU97 
(namáhané 475° po dobu 100 h) boli merané pre porovnanie s ODS Euroferom. Spektrum 
doby ţivota bolo vyfitované s fit variance 0,9961 aţ 1,0934 po korekcií zdroja. Ako je moţné 
vidieť v Tab. 7, prítomnosť defektov nebola pozorovaná v týchto materiáloch alebo  sa 
vyskytuje veľmi malá koncentrácia dislokácií. Prvá komponenta doby ţivota je prevaţne 
redukovaná alebo bola fixovaná pre dosiahnutie lepšieho fit-variance. 

Ako je moţné vidieť v Tab. 7, jemnozrnný materiál PM2000 má defektovú komponentu 
(LT2) menšiu ako hrubozrnnejší materiál PM2000. Doba ţivota pozitrónov na úrovni ~ 198 ps 
korešponduje s malými vakančnými defektami (mono a di –vakancie) a tieţ s anihiláciou na 
hraniciach zŕn. Toto tvrdenie je tieţ podporené relatívne vysokou intenzitou 78,2 %. V  
hrubozrnnej vzorke bola nameraná dlhšia komponenta ~ 240 ps (a 224 ps v MA956). Jej 
hodnota môţe byť pripísaná aj ytriovým nanočasticiam [8] aj malým klastrom s priemernou 
veľkosťou 3-5 vakancií, čo je výsledkom procedúry mechanického zlievania [9], [10]. 

Tab. 7 Výsledky PALS, MLT je stredná doba ţivota pozitrónov získaná váţeným 
priemerom 3 komponent. Anihilácia vo vzduchu sa v tejto tabuľke nenachádza. 

Vzorka I1 (%) 
I2 

(%) 
I1 

(%) 
I2 

(%) 
LT1 

(ps) 
LT2 

(ps) 
LT1 

(ps) 
LT2 

(ps) 
MLT FIT 

PM2000 0h-
Fine grained 19 78.2 1.7 1.8 91 197.7 1.7 4.2 187.796 0.9961 

PM2000 0h 53.83 45.54 0.54 0.54 100 239.5 0 3.3 170.9623 0.9971 

MA956 0h 38.2 59.5 1.6 1.6 79.6 223.4 4 5.8 180.5281 1.0429 

 
Ako je moţné vidieť z MLT je jasné, ţe rekryštalizovaná vzorka PM2000 je materiál 

s najmenšou koncentráciou defektov napriek tomu, ţe obsahuje najväčšie defekty do veľkosti 
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a PM2000 jemno zrnná vzorka je materiál s najväčšou koncentráciou defektov zo všetkých 
troch. Avšak tieto defekty (hranice zŕn) sú základnou štruktúrou tohto materiálu. Taktieţ aj 
keď defekty v tejto vzorke sú veľmi malé, ich intenzita je cez 78 % a to ho robí materiálom 
s najväčším MLT. 

Tab. 8 Výsledky PALS po namáhaní pri 475° po 100 h MLT je stredná doba ţivota 
pozitrónov ziskaná váţeným priemerom 3 komponent. Anihilácia vo vzduchu sa v tejto 
tabuľke nenachádza. 

Vzorka 
I1 

(%) 
I2 

(%) 
ΔI1 

(%) 
ΔI2 

(%) 
LT1 

(ps) 
LT2 

(ps) 
ΔLT1 

(ps) 
ΔLT2 

(ps) 
MLT FIT 

EUROFER 97-
475C-100h 42.1 49.3 2.3 2.4 100 181 0 12 163.411 1.0934 

MA956-475C-
100h 43.1 54.7 1.2 1.2 83.5 233.9 2.5 6.1 180.8206 1.0458 

PM2000-475C-
100h 56 42.5 2 2.1 99.7 227.7 3.7 7.1 164.9707 1.0523 

 
Meranie doby ţivota pozitrónov v ODS materiáloch namáhaných na 475°C ukazujú 

vytváranie defektov vakančného typu s časom. Vystavenie týchto vzoriek tepelnému 
namáhaniu počas 100 hodín malo na tieto vzorky pozitívny efekt. Intenzita defektov bola 
redukovaná v oboch PM2000 a  v MA956 v porovnaní s originálnym materiálom  a pri 
PM2000 bola taktieţ redukovaná veľkosť keďţe tvrdnutie kyslíkatých častíc pod ~110 °C je 
zanedbateľné [11]. Avšak redukovaný čas bulk-u pre MA956 sa ľahko zvýšil, čo môţe 
naznačovať tvorbu malých dislokácií. MLT tepelne namáhaných MA956 neukazuje veľký 
rozdiel v porovnaní s originálnou vzorkou, avšak MLT PM200 sa zníţil, čo môţe naznačovať 
rekombináciu atómov späť do 4-vakančných defektov. V porovnaní s EUROFER97, ktorých 
sa ukázal mať najmenšie defekty (veľkosť mono a di-vakancií), keď pribliţne jedna polovica 
pozitrónov anihilovala v nich a tieţ má aj niţšie MLT. 

 
3 Záver 
 V tejto práci bolo popísané správanie sa mikroštruktúry disperziou kyslíka spevnených 
ocelí pri miernej teplote. Dve v princípe rôzne techniky boli pouţité na opísanie 
mikroštruktúry týchto ODS ocelí tepelne namáhaných na 475 °C- Obe techniky sú citlivé na 
metalurgické zmeny a prítomnosť nano-veľkých nedokonalostí v krištáľovej mrieţke. 
Barkhausenovým šumom bola zistená podobná prítomnosť podobných napätí vo všetkých 
materiáloch. Pomocou metódy Pozitrónovej anihilačnej spektroskopie sme si overili aj tepelne 
namáhané vzorky, kde sme pozorovali zhlukovanie sa menších vakančných defektov do 
väčších defektov. 
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Abstract 
Ionic liquids are organic salts with melting temperature lower than 100 °C. According 

to their unique properties such as immeasurable vapor pressure, non-flammablity, stability at 
higher temperatures, ability to solvate organic, inorganic or polymeric materials and high 
ionic conductivity are proposed to be used in various industry aplications such as catalysts or 
environmental friendly solvents. Latest generation of these compounds involve task-specific 
ionic liquids where a functional group is covalently tethered to the cation or anion (or both) of 
the ionic liquid. The incorporation of this functionality imbue the ionic liquid to behave not 
only as a reaction medium but also as a reagent, catalyst or chelating agent simultaneously. 
Different ILs behavior in a compare with conventional organic solvents especially in the case 
of task-specific ionic liquids indicates different and much higher distribution of extracted 
radionuclide complexes in two phase systems. 
 
1 Introduction 

Ionic liquids are compounds that are completely composed of ions and are liquid at or 
close to room temperature. With the continuous efforts of some chemists, ionic liquids have 
not only become increasingly popular as reaction and extraction media in research and 
development, they have also widely been promoted as “green solvents”, which are regarded as 
powerful alternatives to the volatile organic compounds in the field of organic synthesis. 
Furthermore, the task-specific ionic liquids where a functional group is covalently tethered to 
the cation or anion of the ionic liquid, are the latest generation of ionic liquids. The 
incorporation of this functionality should imbue the ionic liquid with a capacity to behave not 
only as a reaction medium but also as a reagent or catalyst in some reactions or processes [1].  

Another very promising approach for metal extraction is the concept of task-specific 
ionic liquids. These compounds, consisting of extracting entities grafted onto the cation of the 
ionic liquid, combine the properties of ionic liquids (e.g., nonvolatility, nonflammability) with 
those of classical extracting compounds. Upon grafting complexing substructures onto the 
organic cation of room temperature ionic liquids, the resulting task-specific ionic liquids 
would behave as both the organic phase and the extracting agent, suppressing the problems 
encountered through extractant/solvent miscibility and facilitating species extraction and 
solvent recovery. This concept has been the subject of very few studies in the field of 
separation. However, it has already been shown that TSILs bearing urea, thiourea, 
thioether,[7] or ethylene glycol[8,9] groups allow the partitioning of metal ions, such as Hg

II+
 

and Cd
II+

, from water.  
 

2 Results 
Recent advances in task specific ionic liquids prepared for metal extraction were 

performed by Platzer et al. They prepared two maltol-based ionic liquids by anion metathesis. 
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Fig. 1 synthesis of maltol based ionic liquids 

 
 

They reported the straight-forward and cost-saving synthesis of two new maltol-based 
ionic liquids with tricaprylmethylammonium and tetradecyltrihexylphosphonium as 
counterions from commercially available precursors. The obtained compounds were 
characterized by standard analytical methods and the physicochemical properties were 
determined. Although a high leaching of the maltol-based ionic liquids was observed, the 
extraction experiments with different radionuclides were promising. The extraction of 
uranium showed a quantitative efficiency for [A336][Mal] and [C101][Mal] over the 
investigated pH range (2–8), therefore, this method represents a suitable way for uranium 
removal. Additionally, 210Po and 234Th were well extracted; whereas no or only low 
removal of either 226Ra, 210Bi or 210Pb was observed.[10] 
 

Sengupta et al. prepared DGA-TSIL by first synthesizing the DGA-imidazole-
propanamide-butyl bromide, which was subsequently converted into the NTf2-form by 
reacting with the bis(trifluoromethane)sulfonimide lithium salt. 
 

N
N

N
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O

O

O

N
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N

S

O

CF3

O O  
Fig. 2 Structure of synthetized DGA-TSIL[11] 

 
The extraction of several actinide ions in different oxidation states was investigated 

from nitric acid solutions using diluted DGA-TSIL. The trivalent actinide ions were extracted 
most favourably followed by the tetravalent actinide ions, while the hexavalent actinides were 
extracted to a much less extent. Ligand concentration variation studies and slope analysis 
methods indicated the extraction of 1:1 species for all actinide ions. The ion-exchange 
extraction mechanism was found to be operative from solvent extraction studies at varying 
nitric acid concentrations. Stripping studies indicated that complexing agents such as EDTA 
and DTPA in guanidine carbonate are effective strippants for the trivalent actinide ions, while 
sodium carbonate and oxalic acid are effective strippants for the hexa- and the tetravalent 
actinide ions, respectively. The thermodynamics studies indicated that the hexavalent 
actinides are less favourably extracted due to less effective interaction between the metal ions 
and the ligand, while the trivalent ions were instantaneously extracted due to large negative 
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DG values, which were less negative for the tetravalent ions. DGA-TSIL appears to be a very 
promising extractant for actinide separations from high level waste solutions. Further studies 
will be undertaken involving both simulated as well as actual radioactive wastes.[11] 
 

Ouadi at al. reported the synthesis of functionalized hydrophobic ionic liquid bearing 
the 2-hydroxybenzylamine substructure, and their application in the liquid/liquid extraction of 
Am

III+
. The extraction abilities of this ionic compound was compared with the molecular 

counterpart of the ionic liquids, the 2-propylaminomethyl-phenol. Finally, we propose a 
mechanism for the extraction of Am

III+
 in biphasic ionic-liquid/water systems. 

 

NN NH

HO

X

 
 

Fig. 3 TSIL synthetized for Am
3+ 

extraction [12] 
 

 
Fig. 4 Dependence between Am

+III
 distribution ratio and pH value [12] 

 
 

Distribution ratio value variation at different pH values shows that coordinating and 
complexing abilities of TSIL are highly pH dependent. In acidic conditions, TSIL is in its 
acidic form and it suppresses Am-TSIL complex formation. Highest distribution ratio was 
achieved at pH = 10. 

Reextraction of Am
+III

 from TSIL phase was tested with 1 mol·dm
-3

 HClO4. In acidic 
conditions, amino group is protonated resulting in Am

+III
 reextraction into water phase. 

Reextraxtion efficiency was always higher than 99 % and TSIL was completely reusable for  
Am

+III  
extraction [12]. 

 
3 Conclusion 
 Task-specific ionic liquids consisting of extracting entities grafted onto the cation of 
the ionic liquid, combine the properties of ionic liquids (e.g., nonvolatility, nonflammability) 
with those of classical extracting compounds. Upon grafting complexing substructures onto 
the organic cation of room temperature ionic liquids, the resulting task-specific ionic liquids 
would behave as both the organic phase and the extracting agent, suppressing the problems 
encountered through extractant/solvent miscibility and facilitating species extraction and 
solvent recovery. They oftenly provide higher distribution ratio values for metal ions and are 
less harmful for environment. 
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Abstrakt 

Za účelom úpravy neutrónového zväzku pre potreby neurónovej rádiografie na 
radiálnom kanáli školského reaktora VR-1 Vrabec bola realizovaná séria meraní s 
kryštalickými filtrami. Výhodou kryštalických filtrov je ich vysoká schopnosť transmisie 
tepelných neutrónov pri súčasnom tienení rýchlych neutrónov a gama ţiarenia z aktívnej zóny 
reaktora, ktoré predstavujú neţiadúce pozadie pri detekcii. V experimentoch boli testované 
bizmutový a olovený poly-kryštalický filter s cieľom stanoviť ich transmisivitu tepelných 
neutrónov pri súčasnej redukcii gama ţiarenia. Experimenty boli sprevádzané simuláciami v 
kóde MCNP. Súbeţne s testami filtrov boli realizované prvé pokusy neutrónovej rádiografie, 
ktorá je v podmienkach reaktora s nulovým výkonom ako je VR-1 unikátna.  

 
1 Úvod 

V nedávnej dobe bola realizovaná séria štúdií a experimentov, zameraných na moţnosti 
zavedenia neutrónovej rádiografie na školskom jadrovom reaktore VR-1 Vrabec [1], [2]. 
Neutrónová rádiografia je transmisná zobrazovacia metóda, pri ktorej je detektorom 
zaznamenaný útlm neutrónového zväzku po prechode zobrazovanou vzorkou. V princípe je 
metóda analogická ku klasickej röntgenovej rádiografii. Napriek tejto skutočnosti nie je jej 
konkurenčnou metódou naopak ju v mnohých ohľadoch dopĺňa. Nakoľko je útlm neutrónov 
v rôznych materiáloch odlišný od útlmu röntgenových lúčov, je moţné kontrastne zobraziť aj 
materiály s blízkym atómovým číslom, dokonca rôzne izotopy rovnakého prvku. Porovnanie 
intenzít útlmu ţiarenia pre niekoľko vybraných materiálov hrúbky 1 cm pre zväzok tepelných 
neutrónov a röntgenov je znázornené na Obr. 1. 

H2O D2O Mg Al

Cr Mn Fe Ni

Cu Nb

Cd W

Mo

Pb Bi

Zn

H2O D2O Mg Al

Cr Mn Fe Ni

Cu Nb

Cd W

Mo

Pb Bi

Zn

Neutróny (25 meV) Röntgeny (120 keV)

 
Obr. 1: Porovnanie útlmu neutrónového a röntgenového zväzku pri priechode 1 cm hrubej 
vrstvy materiálu. [3]. 
 

 Podľa záverov z [1] je hustota toku tepelných neutrónov na radiálnom kanáli (RK) 
reaktora VR-1 dostatočná pre realizáciu neutrónovej rádiografie, pokiaľ je expozičná doba 
jedného merania dostatočne dlhá. S ohľadom na túto skutočnosť bolo na RK uskutočnených 
niekoľko pilotných experimentov s cieľom realizovať neutrónovú rádiografiu [4]. S ohľadom 
na limitované moţnosti RK bola ako detektor neutrónov pouţitá zobrazovacia doska 
FUJIFILM BAS-ND 2025 (Obr. 2), ktorá bola umiestnená do vzdialenosti 150 cm od začiatku 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

210 

RK. Zobrazovacia doska je citlivá na gama ţiarenie, ktoré je emitované gadolíniovým 
konvertorom, nanesenom na povrchu dosky, po aktivácii neutrónmi. Po expozícii je 
informácia z dosky vyčítaná pomocou čítačky FUJIFILM BAS 1800, ktorá deexcituje 
jednotlivé fragmenty dosky. Po deexcitácii je doska pripravená na ďalšie pouţitie. 

 

 
Obr. 2: Zobrazovacia rádiografická doska FUJIFILM BAS-ND 2025. 
 

Pre účely experimentov boli na zobrazenie vybraných niekoľko telies zahrňujúcich 
oceľové guľôčkové loţiská (celkovo 3 z toho dve mali v strede umiestnený polyetylénový 
disk), malý vetrák a kus kadmiového plechu. Takto zvolená sada telies bola prilepená na 
obálku zobrazovacej dosky, ktorá bola následne oţiarená v RK po dobu 60 min, pri 
nominálnom výkone reaktora 1E8 imp/s. Dodatočne bol vytvorený rádiogram rovnakých 
telies na horizontálnom kanáli HK1 reaktora LVR-15 v Řeţi, ktorý je upravený špeciálne pre 
potreby neutrónovej rádiografie. Expozičná doba tu predstavuje 5 sekúnd s ohľadom na 
vysokú hodnotu hustoty toku tepelných neutrónov. Výsledky oboch opísaných experimentov 
sú vyobrazené na Obr. 3. 

 

      
Obr. 3: Porovnanie rádiogramov troch loţísk (dve s plastovou vloţkou), vetráku a malého 
kusu kadmiového plechu vyhotovených na radiálnom kanáli reaktora VR-1 (vľavo) 
a horizontálnom kanáli HK1 na reaktore LVR-15 (vpravo). [4]. 
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Pri pohľade na rádiogramy (Obr. 3) je okrem väčšej ostrosti, ktorá je daná lepšou 
kolimáciou zväzku, viditeľný rozdielny kontrast plastových a kovových častí (na VR-1 
spôsobuje oceľ väčší útlm neţ plast, na LVR-15 opačne). Táto skutočnosť je spôsobená silnou 
kontamináciu neutrónového zväzku ţiarením gama, ktoré zo zväzku nie je filtrované 
a vyvoláva excitáciu zobrazovacej dosky.  

Za účelom redukcie ţiarenia gama vo zväzku a súčasnom zachovaní dostatočnej 
intenzity tepelných neutrónov boli skúmané dva kryštalické ingoty z ťaţkých kovov (bizmut 
a olovo), ktoré pôsobia ako tienenie gama ţiarenia a súčasne, vďaka kryštalickej štruktúre, 
prepúšťajú tepelné neutróny. 

 
2 Testy neutrónových filtrov 

Výhodou kryštalických ingotov je ich schopnosť prepúšťať tepelné neutróny vďaka 
depresii v ich účinnom priereze v oblasti nízkych energií [1]. Nakoľko je v prípade RK 
reaktora VR-1 problémom výrazná prítomnosť gama ţiarenia v neutrónovom zväzku, 
predstavujú optimálne riešenie kryštály ťaţkých kovov ako sú olovo a bizmut. Tie majú 
dostatočne nízke účinné prierezy pre interakciu s neutrónmi a oproti iným štandardne 
pouţívaným neutrónovým filtrom ako sú kremík a zafír poskytujú lepšie tienenie pred gama 
ţiarením. S úmyslom vyuţitia ako neutrónového filtra boli vyhotovené dva poly-kryštalické 
valcové odliatky z bizmutu a olova dĺţky 5 cm a s priemerom 8,5 cm (Obr. 4) tj. rozmerom, 
ktorý by umoţňoval umiestnenie ingotu do zúţeného RK priemeru 9 cm. 
 

Bi

Pb

 
Obr. 4: Testované ingoty z bizmutu a olova – potenciálne neutrónové filtre. 
 

Oba ingoty boli postupne umiestňované do zväzku tepelných neutrónov na 
horizontálnom kanáli HK1 reaktora LVR-15, kde bola monitorovaná miera priepustnosti 
tepelných neutrónov ingotom. V experimentálnej zostave bol ingot umiestnený pozdĺţne do 
zväzku, pred rádiografický detektor WIDEPIX5x4 (Obr. 5). Na základe získaných rádiogramov 
(Obr. 6) bola porovnaná intenzita zväzku v miestach nezatienených ingotom oproti miestam 
ingotom zatieneným. Celkovo boli realizované tri merania, v prvých dvoch bol do zväzku 
umiestnený kaţdý ingot samostatne a v záverečnom oba ingoty súčasne za sebou. Dodatočne 
k meraniu bol v transportnom kóde MCNP modelované zoslabenie gama ţiarenie v dôsledku 
tienenia ingotom. Z nameraných výsledkov (Tab. 1) vychádzajú oba ingoty rovnocenne. 
Zatiaľ čo bizmutový ingot poskytuje väčšiu priepustnosť tepelných neutrónov, olovený 
poskytuje v dôsledku vyššej hustoty lepšie tieniace účinky. Pri zohľadnení oboch faktorov 
(podiel miery zoslabenia gama ţiarenia a miery zoslabenia tepelných neutrónov) dosahuje 
nepatrne lepšie účinky skúmaný olovený filter. Najlepšie výsledky je moţné dosiahnuť 
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hrubším filtrom (boli testované uvedené dva filtre za sebou) avšak za cenu značného poklesu 
hustoty toku tepelných neutrónov. 
 

 
Obr. 5: Umiestnenie testovaného ingotu pred rádiografický detektor WIDEPIX5x4. 
 

Bi

  

Pb

 
Obr. 6: Rádiogramy bizmutového a oloveného ingotu vyhotovené za účelom určenia 
priepustnosti tepelných neutrónov. 
 
Tab.1: Miera zoslabenia tepelných neutrónov a gama ţiarenia pri prechode skúmaných 
kryštalických neutrónových filtroch. 

Pouţitý filter 5 cm bizmut 5 cm olovo 5 cm Bi + 5 cm Pb 

Zoslabenie tepelných neutrónov 
(meranie) 

2,1 x 2,5 x 4,5 x 

Zoslabenie gama ţiarenia 
(MCNP) 

26,1 x 35,7 x 264 x 

Reálne zoslabenie gama ţiarenia 
pri zachovaní neut. fluencie 

12,4 x 14,1 x 59 x 

 
 

3 Rádiografia na VR-1 s kryštalickými filtrami 
Po otestovaní parametrov oboch kryštalických filtrov bol na reaktore VR-1 realizovaný 

jeden rádiografický experiment s cieľom stanoviť či do realizovaných rádiogramov prispieva 
vo väčšej miere neutrónové alebo gama ţiarenie. Súčasne bol testovaný vplyv oboch 
neutrónových filtrov na kontrast zobrazovaných objektov. Ako testovacie vzorky boli zvolené 
dve tyčky, pričom jedna bola vyhotovená z plastu a druhá z hliníku (Obr. 7). Na základe 
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rozdielneho útlmu (Obr. 1) bude pri zobrazení tepelnými neutrónmi na vodík a uhlík bohatý 
plast zobrazený výrazne tmavšie, neţ hliník, ktorý má vyššiu hustotu ale výrazne niţší účinný 
prierez pre interakciu s tepelnými neutrónmi. Pri zobrazení gama-fotónmi sa naopak bude 
javiť tmavší hliník. 

   
Obr. 7: Hliníková a plastová tyčka pouţité ako testovacie vzorky. 
 

Pri samotnej realizácii experimentu bola z RK vytiahnutá veľká 25 cm vloţka. Na dno 
kanálu boli umiestnené oba kryštalické ingoty, za ktoré boli umiestnené obe tyčky, spôsobom 
aby boli prekryté oboma ingotmi a súčasne aby prečnievali do netieneného zväzku. 
Zobrazovacia doska bola umiestnená tesne za vzorky. Expozičná doba experimentu činila 
45 min. Výsledný rádiogram je vyobrazený na Obr. 8. 
 

Bi
Pb

plasthliník

 
 

hliník

plast

  

hliník

plast

  

plast

hliník

 
Obr. 8: Rádiogram, pri ktorom boli testovacie vzorky umiestnené za bizmutový a olovený 
filter, s detailmi vzoriek odtienených filtrami a bez filtra (pozn. červenou šípkou (pás) 
a elipsou (nálepka) vyznačené prvky vznikli v dôsledku parazitného záchytu na obálke 
dosky). 
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Vo všetkých miestach rádiogramu je plastová tyčka vyobrazená tmavšie neţ hliníková, 
čo indikuje prevahu neutrónov pri jeho tvorbe. V netienenej časti je rozdiel medzi hliníkovou 
a plastovou tyčkou viditeľne menší neţ v prípade tienenej časti kde je za oloveným kryštálom 
hliníková tyčka takmer nepozorovateľná. Vyšší kontrast medzi oboma tyčkami v tienenej 
oblasti moţno pripísať odtieneniu časti gama ţiarenia vďaka pouţitému filtru. 

Pre porovnanie bol vytvorený rádiogram rovnakých vzoriek na horizontálnom kanáli 
tepelných neutrónov HK1 v Řeţi (Obr. 9). Expozičná doba činila v tomto prípade 15 sekúnd. 
Výraznejší rozdiel kontrastu medzi oboma tyčkami moţno pripísať inému neutrónovému 
spektru na kanáli a rovnako výraznej redukcii gama ţiarenia v mieste oţarovania, ktorá je 
dosiahnutá vďaka 1 m dlhému kryštalickému kremíkovému filtru, ktorým je kanál HK1 
vybavený. Vyššia ostrosť obrazu je daná lepšou kolimáciou zväzku. 
 

 

hliníkplast

 
Obr. 9: Upevnenie testovacích vzoriek pred rádiografický detektor (vľavo) na HK1  
(LVR-15) a ich rádiogram (vpravo). 
 
 
4 Záver 

Vďaka sérii realizovaných experimentov boli charakterizované dva kryštalické ingoty 
z ťaţkých kovov, ktoré nachádzajú uplatnenie ako filtre tepelných neutrónov pri súčasnej 
potrebe redukcie gama ţiarenia vo zväzku. Merania potvrdili moţnosť realizácie neutrónovej 
rádiografie na reaktore VR-1 Vrabec. Aplikáciou testovaných filtrov do neutrónového zväzku 
na RK, bolo moţné do istej miery potlačiť vplyv gama ţiarenia. Jeho vyššia redukcie je avšak 
s ohľadom na obmedzené rozmery kanálu a nízke neutrónové toky otázna. Navzdory tejto 
skutočnosti sa predpokladá rozvoj metódy neutrónovej rádiografie na reaktore VR-1 
orientovaný na jej začlenenie do výukových kurzov realizovaných na reaktore. Nízky výkon 
reaktora a nemoţnosť efektívnej kolimácie a filtrácie neutrónového zväzku ale limitujú 
moţnosti jej aplikácie na reálne vzorky. 
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Abstrakt 
Výroba elektrické energie z jaderných elektráren pokrývá asi 11 % celosvětové 

spotřeby [1]. Pro proces štěpení se ve většině reaktorŧ vyuţívá uranové palivo s rŧzným 
procentem obohacení štěpného izotopu 

235
U. Zásoby uranu se sniţují a jejich těţební cena 

roste. Z těchto dŧvodŧ je diskutována moţnost vyuţití thoria, jako revolučního paliva 
současných a budoucích jaderných reaktorŧ. Tento článek je souhrnem autorovi diplomové 
práce zaměřující se na vyuţití thoriového paliva v rŧzných typech reaktorŧ, především těch 
lehkovodních. Toto shrnutí je především zaměřeno na diskutování výsledkŧ vyhořívání 
navrţeného paliva simulovaného kódem MCNP. Palivo s příměsí thoria bylo simulováno 
v lehkovodní mříţi reaktoru VVER 440. Palivo bylo simulováno ve formě tyčí s rŧznými 
prŧměry uranu, resp. thoria, obklopenými válcovým mezikruţím o rŧzném prŧměru thoria, 
resp. uranu. Nejedná se o studii technologie schopné běţného provozu a prŧmyslového 
vyuţití, ale o studii pobízející k detailnějšímu zpracování s přihlédnutím prŧmyslového uţití. 

 
1 Konvenční palivo vs. palivo s thoriem 

V dnešních jaderných elektrárnách je vyuţíváno především palivo se štěpným izotopem 
uranu 

235
U. Palivo se liší dle typu reaktoru. Většinou je vyuţíváno obohaceného paliva, 

ale některé reaktory vyuţívají i přírodní uran. V některých reaktorech je spalováno také 
štěpné 

239
Pu, tento izotop byl vyuţíván jako palivo hlavně v letech, kdy se uvolnila velká 

mnoţství plutonia z vojenských zbraní. Mimo zmíněné dva štěpné izotopy, existuje ještě 
jeden štěpný izotop uranu a to 

233
U. Všechny tři izotopy byly zkoumány v podstatě současně 

v počátcích jaderných let. Pro komerční vyuţití nakonec zvítězil uran, jelikoţ v přírodě 
obsahuje, byť v malém mnoţství, štěpný izotop 

235
U. Thorium se v přírodě vyskytuje pouze 

v zastoupení štěpitelného izotopu 
232

Th. Výskyt plutonia vyuţitelného jako paliva v jaderných 
reaktorech není v přírodě detekovatelný z dŧvodu krátkého poločasu přeměny. Štěpný izotop 
239

Pu vzniká záchytem neutronu na jádrech 
238

U. I přes nízký účinný prŧřez pro spektrum 
pomalých neutronŧ je moţné 

239
Pu v pouţitém palivu detekovat a dokonce se ke konci 

palivového cyklu jiţ viditelné podílí na procesu štěpení. Koncentrace 
239

Pu v pouţitém palivu 
závisí na typu reaktoru a obohacení paliva.  

Z předešlého odstavce vychází, ţe jako fyzické palivo lze vyuţít pouze uranové, nebo 

thoriové palivo. Uranové palivo disponuje štěpitelným izotopem 
235

U. Tento izotop je moţné 

koncentrovat tzv. obohacování. Díky tomu lze s uranovým palivem dosáhnout štěpné řetězové 

reakce. Uranu je v přírodě pouze omezené mnoţství, a proto je se do budoucna nutné 

zaměření na alternativní palivo. U štěpení tepelnými neutrony je několik cest k zajištění 

prodlouţení nevyhnutelného vyčerpání uranového paliva. Jednak je moţné přepracovat 

pouţité palivo, jednak lze začít vyuţívat thoriový cyklus, anebo kombinaci thoriového 

a uranového paliva. Thorium má několik pozitivních vlastností ve srovnání s uranem. 

Thorium jako prvek je asi 3-4 x hojnější neţ uran. Dŧvodem je asi 3 x delší poločas přeměny 
232

Th oproti 
238

U [2]. Izotop thoria 
232

Th má oproti 
238

U asi 3x vyšší a  pro oblast teplých 

neutronŧ [3].  
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Po záchytu neutronu jádrem 
232

Th nastává postupná přeměna přes izotopy 
233

Th a 
233

Pa 

na štěpný 
233

U. Tato přeměna trvá několik dní a je popsána rovnicí (1), dle [2].  

 
233

232 1 233 233

22,3 min 26,9 dní
Th n Th Pa U  

      (1) 

Při pŧsobení neutronŧ na thorium mŧţe vzniknout 4 rŧznými cestami také izotop 
232

U 
s poločasem přeměny asi 68,9 let [2]. Ten se postupně se přemění na stabilní 

208
Pb přes 

208
Tl, 

které má velmi tvrdé gama záření na lince 2,6 MeV [2]. Díky této skutečnosti lze poměrně 
snadno (v porovnání s přeměnou 

238
U) detekovat případné zneuţití. V případě přepravy tohoto 

obohaceného paliva potenciálně vyuţitelného pro výrobu jaderné zbraně, je gama záření 
snadno detekovatelné poměrně jednoduchými a levnými detektory. Bohuţel si tato skutečnost 
nese i svoji negativní stránku v podobě problematické práce s vyhořelým palivem. 

Dalším rozdílem thoria oproti konvenčním palivŧm je teplota tání, která je pro ThO2 
asi 3300 °C, coţ je asi o 500 °C více neţ u UO2 [4]. Výhodou je větší odolnost paliva 
v případě havárie, nevýhodou je, ţe s vyšší teplotou tání roste problematika výroby paliva. Při 
slinování pletek je třeba dosáhnout teploty nad 2000 °C, aby bylo moţné zajistit dostatečnou 
hustotu pelety. 

 
2 Model v MCNPX 

Pro simulaci vyhořívání modifikovaného paliva s příměsí thoria byl vyuţit výpočetní 
program MCNPX. Vyhořívání bylo simulováno v reaktoru VVER 440 z dŧvodu provozu 
reaktoru v blízké tuzemské JE Dukovany. Jednotlivá modelovaná paliva proto byla porovnána 
s profilovaným 3.82 % 

235
U palivem, jeţ bylo v JE Dukovany dříve vyuţíváno [5].  

Pro poţadovanou simulaci bylo nutné reaktor zjednodušit. Jak z dŧvodu komplikované 
geometrie pro modelování, tak i z dŧvodu předejití dlouho trvajícím výpočtŧm, viz [6].  

Aktivní zóna byla tvořena postupně od elementárních částí, které se následně spojovaly 
do větších celkŧ, aţ vznikl celý reaktor. V první řadě byl vytvořen palivový proutek, tvořený 
válcem UO2 obklopeným těsným dutým válcem ThO2. Palivový proutek je obklopen 
pokrytím z materiálu Zr1Nb. Jaderný reaktor VVER 440 vyuţívá palivové proutky o vnějším 
prŧměru 9,1 mm s krokem mezi proutky 12,2 mm. Vzdálenost povrchŧ dvou sousedících 
proutkŧ je tedy minimálně 3,1 mm. Tento prostor zajišťuje chlazení proutkŧ, resp. odvádění 
výkonu z reaktoru. Pro simulaci bylo uvaţováno tří moţností rozloţení vrstev paliva 
v proutku, viz Obr. 6, přičemţ kaţdá varianta byla počítána pro dva rozměry vnějších 
prŧměrŧ 9,2 mm a 10,4 mm. Je zřejmě, ţe v reálném případě by u varianty s vnějším 
prŧměrem 10,4 mm bylo třeba diskutovat problematiku chlazení. 

Pro simulaci byly zvoleny 3 druhy jaderného paliva. Pro přehlednost budou druhy paliv 
označeny písmeny a, b, c. Palivo a je sloţeno z válcového paliva thoria obklopeného těsným 
dutým válcem uranového paliva, b je stejné palivo jako a s tím, ţe vnější uranové palivo je 
obklopeno těsným slabostěnným válcovým palivem thoria. Poslední druh paliva c je válcové 
palivo uranu obklopeno těsným dutým válcovým palivem thoria. 

 
Obr. 6: Rozloţení vrstev paliva v proutku  

Obr. 7: Simulované palivo 3D 
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3 Výsledky 
Vyhořívání paliva ve výpočetním programu MCNPX-2.70, bylo počítáno pro několik 

druhŧ paliva, jejichţ geometrie a vyuţívané zkratky jsou uvedeny v Tab. 9. 

Tab. 9: Zkratky využívané v grafech s parametry materiálu 
13

 

Zkrácený 
název 

Poloměr r [mm] Poměr [-] 
m(ThO2)/m(UO2) 

Hmotnost m [t] 

ThO2 UO2 ThO2 Zr1Nb UO2 ThO2 

U40Th46 0.0 4.0 4.6 5.2 0.3048 56.59 17.25 

U405Th46 0.0 4.05 4.6 5.2 0.2741 58.02 15.91 

U325Th40 0.0 3.3 4.0 4.6 0.4866 37.36 18.18 

Th26U44Th46 2.6 4.4 4.6 5.2 0.6421 44.57 28.62 

Th26U43Th46 2.6 4.3 4.6 5.2 0.7599 41.49 31.53 

Th22U43Th46 2.2 4.3 4.6 5.2 0.5200 48.28 25.11 

Th19U43Th46 1.9 4.3 4.6 5.2 0.3989 52.63 21.00 

Th25U37Th40 2.5 3.7 4.0 4.6 1.0875 26.32 28.62 

Th32U46 3.2 4.6 0.0 5.2 0.8863 38.63 34.23 

Th34U46 3.4 4.6 0.0 5.2 1.1382 33.96 38.65 

Th31U40 3.1 4.0 0.0 4.6 1.4215 22.60 32.13 

VVER_0495 
1 0.7 3.8 3.85 4.55 0.0000 48.97 0.0 

VVER_0382 
1 0.7 3.8 3.85 4.55 0.0000 48.97 0.0 

Při výpočtech bylo počítáno se zvýšeným obohacením 4,95 %, oproti palivu tzv. 
„profilovaný standart“ 3,82 % [5], viz 

1
. Jednak bylo počítáno vyhořívání po 182,5 dnech po 

dobu 5 let a jednak pokles keff. Při výpočtu nebylo uvaţováno výměny paliva. Simulováno 
bylo navezení plné aktivní zóny čerstvým palivem a sledování postupného vyhořívání. Pokud 
by bylo uvaţováno výměny paliva, bylo by dosaţeno většího vyhoření palivových tyčí a keff 

by nepoklesl pod 1. Pro názornost jsou vyneseny grafy závislosti keff na čase a na vyhořívání. 

 
Obr. 8: Závislost keff na počtu vyhořívajících dní 

                                                 
13

 Pro všechny geometrie paliva je vyuţíváno obohacené uranové palivo izotopem 
235

U na 4,95 %, 
vyjímaje palivo VVER_0382, které má definované obohacení 3,82 %. Pro obě paliva nazvaná VVER_ je vyuţito 
palivo pouze s materiálem UO2, a proto poloměry uvedené ve sloupci pro ThO2, nepopisují thorium, ale helium, 
které vyplňuje volné plochy v palivu (duté palivo + netěsnost). Jedná se o šedě podbarvená data. 
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Pro detailnější výpočty byly vybrané tři nejzajímavější geometrické rozloţení kaţdého 
paliva. V legendě grafu lze vidět za zkratkou paliva zaznamenanou hmotnost vloţeného UO2. 
Počítané vyhoření je sumací všech zdrojŧ tepla, tedy jak 

235
U, 

239
Pu, tak i 

233
U. 

 
Obr. 9: Závislost keff na celkovém vyhoření 
 
Bylo zjištěno, ţe hmotnost štěpného uranu 

235
U ve vsázce paliva nemá absolutní vliv na 

vyhoření a na velikost keff. Dŧleţité je rozloţení paliva a geometrie daného rozloţení. Čím 
lépe uspořádané palivo, tím vznikne více štěpného 

233
U a tím většího vyhoření palivový 

proutek dosahuje. Částečný náhled na tuto problematiku poskytuje Obr. 10. 
 

 
Obr. 10: Poměr produkce energie UO2 a ThO2 po 5 letech vyhořívání 
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Pro tuto studii bylo nejdŧleţitější porovnání rozloţení paliva v závislosti na produkci 
štěpného 

233
U. Hlavní myšlenkou bylo transmutovat thorium v konvenčním reaktoru tak, aby 

byla štěpná řetězová reakce ze začátku udrţována štěpným 
235

U a následně při vyhořívání 
tohoto izotopu byla podpořena nově vzniklým 

233
U. Úbytek obohaceného 

235
U a současně 

nárŧst nově transmutovaných štěpných izotopŧ 
239

Pu a 
233

U lze vidět na obrázcích níţe, Obr 6. 

   

   

   

   
Obr . 6: Grafy popisující změny koncentrace štěpných izotopŧ v rŧzném studovaném palivu 
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4 Závěr 

Celkem bylo provedeno 50 výpočtŧ efektivního multiplikačního koeficientu pro rŧzné 
geometrie proutku, resp. 33 výpočtŧ paliva se zvětšenými proutky a 17 výpočtŧ standartních 
proutkŧ [6]. Z těchto výpočtŧ pak bylo vybráno 11 vhodných kombinací pro následující 
simulaci vyhořívání, společně se 2 geometriemi palivového proutku bez thoria pro moţnost 
porovnávání. Nejvyššího vyhoření dosáhlo palivo sloţené z válce ThO2 o poloměru 3,4 mm, 
obklopeného UO2 s vnějším poloměrem 4,6 mm. V tomto palivu bylo obsaţeno necelých 34 t 
UO2, resp. 1,45 t 

235
U a 38,5 t ThO2. Po 5 letech (1825 dní) vyhořívání bylo v reaktoru pouze 

0,13 t 
235

U, dále pak asi 0,15 t 
239

Pu a 0,50 t 
233

U. Při vyhořívání paliva přechází produkce 
energie postupně z pŧvodního UO2 na ThO2, resp. na nově vzniklý 

233
U. Po pěti letech je to 

konkrétně asi 62 % produkované energie z pŧvodního UO2 a asi 38 % pak z ThO2. Toto 
palivo ovšem přechází do podkritičnosti při konstantním odebírání výkonu 1375 MWt asi po 
1200 dnech vyhořívání. Simulace byla provedena pro jednorázové vloţení paliva a vyhořívání 
po dobu 5 let bez jakýchkoli změn v aktivní zóně, tzn. bez doplnění čerstvým palivem, bez 
jakýchkoli rotací a překládek paliva. V případě, ţe by bylo palivo vyuţíváno v kampani 
s výměnou paliva a doplňováním čerstvých kazet, potlačil by si pokles keff a bylo moţné ještě 
prodlouţit palivovou kampaň. Tím pádem by bylo moţné vyuţít taktéţ simulované palivo 
standartních rozměrŧ, kde keff při simulaci poklesl do podkritičnosti po cca 2 letech. Z pohledu 
úspor 

235
U bylo nejzajímavější palivo Th31U40, kde vyhořívání dosahovalo více jak 

85 MWd/kg a na konci sledovaného vyhořívání bylo z pŧvodního ThO2 generováno aţ 55 % 
energie. Pro shrnutí a k jasnému porovnání výsledkŧ byly ještě simulovány tři paliva 
s naprosto stejnou hmotností UO2 a tedy i poměrŧ hmotností m(UO2)=m(ThO2), ovšem v jiných 
variacích poskládání vrstev. Při tomto srovnání opět zvítězila varianta ThO2-UO2-ThO2, která 
měla lineární pokles keff a dosáhla nejvyššího vyhoření.  

Pro další práci na této problematice bude zajištěna přesnější analýza se zpřesněním 
výpočtŧ zahrnutím přesných teplot. Budou sledovány vlastnosti paliva při pravidelné výměně, 
resp. doplňování čerstvého paliva. Tím bude moţné prodlouţit palivovou kampaň a zvýšit 
vyhoření paliva. Tento článek je pouze souhrnem diplomové práce, jejíţ přínos je především 
v simulaci dosud nesimulovaného paliva. Tento druh paliva by ovšem bylo problematické 
vyrobit. Je vhodné se při navázání na tuto práci především zaměřit na situaci blíţe vyuţitelnou 
v současných jaderných reaktorech. Jednou z moţností je například simulace paliva 
obsahující palivové proutky s pravidelně se střídajícími peletkami ThO2 a UO2. 
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Abstrakt 

 Prezentovaná práca je zameraná na verifikáciu fytoremediačnej aplikovateľnosti 
mikrorias Dunaliella salina a Chlorella vulgaris pri odbúravaní rádionuklidov Cs-137 a  

Co-60 z vodných roztokov. Remediačný potenciál mikrorias bol sledovaný v prostredí   
pH 3-9 pričom bol sledovaný aj parameter rýchlosti remediácie. 
 Experiment sme uskutočnili pomocou premývania roztoku s mikroriasami a 

rádionuklidmi cez peristaltickú pumpu a následným meraním na gama detektore. 
Z doterajších výsledkov vyplýva, ţe najväčší potenciál fytoremediácie pre D. salinu bol 
sledovaný pri pH 3 a pre C. vulgaris pri pH 6. 

 
1 Úvod 

 V 60-tych rokoch 20. storočia prebiehali masívne skúšky jadrových zbraní a spolu 
s jadrovými haváriami mali majoritný vplyv pri rádioaktívnej kontaminácii ţivotného 
prostredia. Rádionuklidy sa dostali do ovzdušia, pôdy, vôd a cez potravový reťazec neskôr do 
rastlín, ţivočíchov a ľudí. Nárastom kontaminácie rádioaktívnymi látkami vyvstali 
poţiadavky, aby sa spoločnosť začala zaoberať dekontamináciou na zníţenie následkov 
kontaminácie prostredia. V závislosti od miery poškodenia boli aplikované niektoré techniky 
zahŕňajúce kropenie pôdy pre obmedzenie tvorby prachu, odstránenie vegetácie, vysadenie 
novej vegetácie (najlepšie takej, ktorá nie je súčasťou potravového reťazca) alebo odstránenie 
povrchu z najviac kontaminovanej oblasti. Osobitnú kapitolu pri zniţovaní kontaminácie 
predstavujú rádioaktívne odpady vznikajúce či uţ vyuţívaním jadrovej energetiky 
v elektrárňach alebo z rôznych inštitúcií (medicína, školy a iné). Medzi významné 
rádionuklidy z jadrových elektrární patrí aj 

137
Cs, vznikajúci ako štiepny produkt, ktorý má 

analogické vlastnosti ako draslík, emituje β a gama ţiarenie a rýchlo sa inkorporuje do 
biologických systémov. Rádioizotopy kobaltu sa do ţivotného prostredia dostávajú najmä po 
spracovaní odpadov, ale aj z činnosti zariadení nukleárnej medicíny. Pre ţivý organizmus 
kobalt predstavuje ako toxické riziko, tak aj pravdepodobnosť poškodenia vplyvom 
emitovaného beta a gama ţiarenia.  

Okrem vyššie uvedených dekontaminačných techník na fyzikálnom základe, sa v praxi 
aplikujú aj techniky chemickej dekontaminácie a do popredia sa prepracovávajú aj postupy 
dekontaminácie prostredníctvom organizmov, čiţe bioremediácie. 

 V našej práci sa zaoberáme problematikou vyuţitia fytoremediácie, ktorú vyuţívajú 
rastliny k degradácii, asimilácii, či detoxifikácii ťaţkých kovov, pesticídov a iných toxických 
látok.  Potenciál pre fytoremediáciu 

137
Cs a 

60
Co pomocou koreňovej zeleniny bol opísaný v 

(Z. Barátová et. al, 2006), kde bolo zistené, ţe aţ 90% akumulovaného 
137

Cs a 58% 
60

Co 
horčica biela transportuje do svojich nadzemných častí a zeler transportuje 60% 

60
Co. Napriek 

veľkým výhodám vyuţitia rastlín oproti iným organizmom sa poslednú dobu výskum 
zameriava na mikroorganizmy, v našom prípade mikroriasy. Oproti rastlinám majú vysoké 
tempá rastu a nemajú náročné kultivačné podmienky.  

  Halofilná Dunaliella salina je zelená mikroriasa bez bunkovej steny (má iba tenkú 
plazmatickú membránu, v ktorej sú inkorporované 2 bičíky slúţiace na pohyb), ktorá dokáţe 
preţiť v hypersalinnom prostredí. Jej tolerancia NaCl je 0,2-35 % (Farahat, et. al, 2011) a jej 
význam spočíva vo vysokom obsahu glycerolu, ktorý chráni bunku pred silným osmotickým 
tlakom z prostredia. 
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 Sladkovodná zelená mikroriasa Chlorella vulgaris spolu s inými druhmi Chlorella 
obsahuje vo svojej bunke najviac chlorofylu zo všetkých rias, spolu s mnoţstvom vitamínov, 
proteínov, minerálov a lipidov, ktoré majú veľký biotechnologický potenciál. Jej veľkou 
výhodou oproti iným riasam je, ţe má fotoautolitotrofný spôsob ţivota, čo znamená, ţe pre 
svoj rast potrebuje len svetlo, oxid uhličitý a vodu s minerálmi. Podľa Khalil ZI et. al vieme, 
ţe Chlorella rastie v rozmedzí pH 4-10, pričom pri pH 11 je jej rast inhibovaný. 
 
2 Experimentálna časť 
Roztoky 

 Mikroriasy poskytla CCALA (Culture Collection of Autotrophic Organisms), Třeboň, 
Česká republika. 30 ml CCALA 269, Chlorella vulgaris, BEIJERINCK/CCAP 211-11b a 30 
ml CCALA 339, Dunaliella salina, MAINX/SAG 19-3 spolu s 1 l BBM média pre C. 
vulgaris a 1 l Dunaliella média pre D. salinu. 

 Pre kultivačné médium C. vulgaris sme do 900 ml destilovanej vody pridali 10 ml 
prvých šiestich roztokov (NaNO3, CaCl2.2H2O, MgSO4.7H2O, K2HPO4, KH2PO4, NaCl ), 
následne sme pridali 1 ml zvyšných roztokov (EDTA, okyslený roztok ţeleza, H3BO3, 
stopové kovy) a po autoklávovaní bolo výsledné pH 6,6 ( Bold 1949, Bischoff a Bold 1963). 
Médium pre D. salinu sme zarobili zmiešaním prvých dvoch komponentov (KNO3, K2HPO4) 
do Erlenmeyerovej banky s 910 ml roztokom umelej morskej vody a 30 ml pôdneho extraktu 
(Schlösser 1982). Médiá sme zarobili na 1 l do Erlenmeyerových baniek s mikroriasami 
a pretrepávali sme ich v 48 hodinovom intervale pri izbovej teplote. 

 Pre roztoky na meranie sme pouţili 100 aţ 200 µl roztoku 
137

Cs s 
60

Co (v 1M HCl), 25 
ml zásobného roztoku (média) jednotlivých mikrorias a následne ak bolo potrebné 1M HNO3 
alebo roztok NaOH na úpravu pH. Kontrola správnosti pH bola realizovaná pH metrom 
CyberScan pH ion 510. 
 
Meranie 

 Experimenty sme uskutočnili pomocou peristaltickej pumpy ZALIMP (typ 315, 
prietok 2 ml/min) a následne sme sledovali časovú závislosť relatívneho poklesu aktivity 
v roztokoch s mikroriasami. Na vyhodnotenie vzoriek sme pouţili polovodičový gama 
spektrometer s HPGe od firmy ORTEC a namerané spektrá sme vyhodnotili softvérom 
GammaVision od firmy ORTEC. 

 
3 Výsledky a diskusia 

 V práci sme sa zamerali na dva druhy mikrorias Dunaliella salina a Chlorella vulgaris 
z dôvodu snahy porovnať ich remediačné vlastnosti v sladkovodnom a slanom biotope, 
a taktieţ vďaka ich komerčnej dostupnosti. Na sledovanie sorpcie sme zvolili 

137
Cs a 

60
Co vo 

forme halogenidov (
137

CsCl a 
60

CoCl), ktoré sú dôleţité z hľadiska monitoringu ţivotného 
prostredia. 

 Na obrázku 1 sú zaznamenané výsledky merania pre C. vulgaris pri pH 6.  
Z výsledkov vyplýva (graf A), ţe najvhodnejší čas merania bol pri 1290. minúte kedy bol 
zaznamenaný najvýraznejší pokles početnosti oproti nameranému primáru (počiatočná 
početnosť) pre oba rádionuklidy. Graf B ukazuje lepšiu sorpciu 

60
Co (19,6 %) ako 

137
Cs     

(9,1 %), napriek tomu sa dá povedať, ţe pri pH 6 je viditeľný relatívny pokles aktivity 
u oboch rádionuklidov. 
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Obr.1: Sledovanie fytoremediácie C. vulgaris pri pH 6 (pH zásobného roztoku).  A) Počiatočná početnosť 
impulzov (cps) pre 

137
Cs bola 3,08 a pre 

60
Co 1,33, doba merania 3600 s.  B) Relatívny pokles aktivity dosiahol 

najviac 19,6 % pre 
60

Co a 9,1 % pre 
137

Cs . 

 
Najvhodnejšie pH na sledovanie sorpcie daných rádionuklidov mikroriasami sa okrem 

pH 6 pre C. vulgaris zdá byť pH 3 pre D. salinu (Obr. 2). Z nameraných hodnôt je vidieť, ţe 
137

Cs dosiahlo pokles aktivity aţ 22,9 % (graf B) a 
60

Co 35,8 %. Treba si všimnúť, ţe 
60

Co sa 
sorbuje najlepšie v alkalickom pH, avšak v tomto prípade má lepšie hodnoty ako 

137
Cs, ktorý 

by mal byť najvhodnejší pre kyslé pH. Na tento fakt môţe vplývať zloţenie meraného roztoku 
ako aj zabudovávanie sa jednotlivých zlúčenín do bunky mikroriasy. 
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Obr. 2: Sledovanie fytoremediácie D. salina pri pH 3 (úprava pH pridaním 200 µl 1 M HNO3), doba 

merania 3600 s, počas 6 dní. A) Počiatočné cps pre 
137

Cs bolo 2,84 a pre 
60

Co 1,09. B) Relatívny pokles aktivity 
bol najvyšší pri poslednej frakcii pre 

137
Cs  22,9 % a pre 

60
Co dosiahol pri tretej frakcii 35,8 %. 

 

Keďţe je morská voda zásaditejšia, D. salina má oproti C. vulgaris (tab. 2) schopnosť 
remediácie aj v alkalickejšom pH (tab. 1). Vďaka jej veľmi dobrej adaptabilite k prostrediu 
môţeme vidieť, ţe jej rozmedzie pre fytoremediáciu je od pH 3 (obr. 2) do pH 8 (tab. 1).   

 
Tab. 1: Namerané hodnoty pre D. salina pri pH 8. 

 
 
 
 
 
 
 

 
V rámci našich experimentov sme sa snaţili vytýčiť interval pH, pričom pri C. vulgaris 

pri pH 8 a vyššie fytoremediácia uţ nebola pozorovaná (tab. 2). 

Frakcie t (min) 
 

Cs-137 (cps) Co-60 (cps) Cs-137 (%) Co-60 (%) 

primár 0 0,16 0,23 0 0 

1.frakcia 14 0,15 0,14 6,3 39,1 

2.frakcia 27 0,12 0,13 25 43,5 

3. frakcia 42 0,11 0,14 31,3 39,1 

4. frakcia 53 0,15 0,11 6,3 52,2 
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Tab. 2: Namerané hodnoty pre C. vulgaris pri pH 8 

 
 
 
 
 
 
 

 
Záver 

 Na základe doterajších výsledkov sme dospeli k usporiadaniu experimentu, počas 
ktorého boli doba merania a doba samotného priebehu remediácie stanovené na 300 s v 4 – 
hodinovom experimente, ktorú aktuálne aplikujeme do najnovších experimentov. Na základe 
nameraných výsledkov je vidieť, ţe Dunaliella salina má najlepšie fytoremediačné schopnosti 
pri pH 3 (

137
Cs – pri 3. frakcii 2,19 cps, 22,9 %, 

60
Co – pri 2. frakcii 0,7 cps, 35,8 %) 

a Chlorella vulgaris pri pH 6 (
137

Cs – 2,83 cps, 8,8 %, 
60

Co – pri 1. frakcii 1,07 cps, 19,55 %). 
Naopak, pri porovnaní sorpcie pri pH 8, D. salina vykazovala lepšie výsledky (

137
Cs – pri 3. 

frakcii 0,11 cps, 31,3 % a 
60

Co – pri 4. frakcii 0,11 cps, 52,2 %) a C. vulgaris takmer ţiadny 
relatívny pokles aktivity (

137
Cs – 0%, 

60
Co – 12 %). Vďaka týmto zisteniam sme dokázali 

určiť hranicu pH kedy sú naše mikroriasy schopné remediácie – pre D. salina je to do pH 9 
a pre C. vulgaris pre maximálne pH 8. 

 V budúcnosti by sme sa chceli venovať sledovaniu vplyvu iónovej sily roztoku na 
mikroriasy a skúmať širšie spektrum rádionuklidov na fytoremediáciu (dôleţitých z hľadiska 
monitoringu ţivoného prostredia). 
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Frakcie t (min) 
 

Cs-137 (cps) Co-60 (cps) Cs-137 (%) Co-60 (%) 

primár 0 0,12 0,25 0 0 

1.frakcia 154 0,12 0,24 0 4 

2.frakcia 224 0,14 0,24 0 4 

3. frakcia 302 0,13 0,26 0 0 

4. frakcia 377 0,14 0,22 0 12 
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Abstrakt 
Metoda SIMS je hmotnostní spektrometrie sekundárních iontŧ. Tyto atomární nebo 

molekulární ionty vznikají při bombardování povrchu pevné látky ionty o určité energii. 
Metoda SIMS je metodou povrchové analýzy. Přednostmi této metody je vysoká citlivost, 
která převyšuje většinu ostatních metod povrchové analýzy, schopnost detekce všech prvkŧ, 
moţnost provádění izotopické analýzy, velké plošné rozlišení a moţnost zjišťovat 
koncentrační hloubkové profily prvkŧ. V práci bude ukázána moţnost vyuţití této metody při 
tzv. jaderné forenzní analýze. Rovněţ budou demonstrovány schopnosti této metody 
vyuţitelné pro analýzu materiálŧ pouţívaných v jaderné energetice.  

 
1 Úvod [1] 

Metoda SIMS (Secondary Ion Mass Spectrometry) je hmotnostní spektrometrie 
sekundárních iontŧ. Tyto atomární nebo molekulární ionty vznikají při bombardování povrchu 
pevné látky ionty o určité energii (tzv. primární ionty). Tento proces se nazývá odprašování a 
většina odprašovaných částic je neutrálních, pouze přibliţně 1 % vznikajících částic jsou 
ionty. Tyto tzv. sekundární ionty jsou analyzovány hmotnostním spektrometrem. Princip 
metody a její výstupy jsou znázorněny na obrázku 1. 

Metoda SIMS je metodou povrchové analýzy. Přednostmi té to metody je vysoká 
citlivost, která převyšuje většinu ostatních metod povrchové analýzy, schopnost detekce všech 
prvkŧ, moţnost provádění izotopické analýzy, velké plošné rozlišení a moţnost zjišťovat 
koncentrační hloubkové profily prvkŧ. Nevýhodou metody je její destruktivnost a v některých 
případech obtíţná kvantifikace dat.  

Metoda je dále rozdělována na statický a dynamický SIMS. Statický reţim umoţnuje 
analýzu povrchových vrstev, naopak dynamický reţim poskytuje koncentrační hloubkový 
profil. SIMS lze také provozovat v zobrazovacím reţimu, kdy dostáváme informaci o 
plošném rozloţení prvkŧ na povrchu nebo v jednotlivých odprašovaných vrstvách. 

 
Obrázek 4: Princip metody SIMS [1] 
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2 Experimentální část 
Pro analýzu vzorkŧ byl pouţit přístroj IMS 7f francouzské firmy CAMECA. Jedná se o 

sektorově-magnetický SIMS s dvojitou fokusací, který umoţňuje zobrazovací reţimy 
iontového mikroskopu i mikrosondy. V přístroji byly vyuţívány tři typy detektorŧ 
sekundárních iontŧ: elektronový násobič, Faradayova klícka a detektor přímého iontového 
obrazu (mikrokanálková destička). Měření byla prováděna v ultra vysokém vakuu (UHV) 
v rozmezí tlakŧ 3 x 10

-7
 aţ 5 x 10

-8
 Pa. Jako zdroje primárních iontŧ byly pouţity Cs

+
 nebo 

O2
+ 

(duoplasmatron).  
 

3 Výsledky a diskuse 
Cílem této práce je ukázat moţnosti vyuţití metody SIMS v jaderné energetice, ale i 

v dalších oborech materiálového výzkumu.  
Metoda je schopna poskytnout informaci o izotopovém sloţení částic nebo materiálu. 

Tato schopnost je demonstrována na příkladu analýzy částic uranu standardu NBS010. 
Relativní zastoupení jednotlivých izotopŧ uranu je ve vzorku standardu následující: 

234
U 

(5,4189 x 10
-5

); 
235

U (1,0140 x 10
-2

); 
238

U (99,9898). Na obrázku 2 je znázorněno hmotnostní 
spektrum částice uranu sejmuté v rozmezí m/z 233 – 240.  

Pomocí obrazové analýzy je moţné detekovat jednotlivé částice uranu (obrázek 3) a 
vytipovat si částice uranu, u kterých následně provedeme přesnou analýzu sloţení. Jsme 
schopni určit poměr 

235
U/

238
U s přesností vyšší neţ 1 % (tabulka 1). Tuto metodiku mŧţeme 

vyuţít při tzv. jaderné forenzní analýze, kdy ve stěru prachových částic lze identifikovat 
částice obohaceného uranu a určit stupeň jejich obohacení. Pro analýzu uranových částic byly 
vyuţity jako primární ionty O2

+
 o energii dopadu 10 kV, proudu 10 nA, velikost rasteru 500 x 

500 µm. 
 

 
Obrázek 5: Hmotnostní spektrum částice uranu 
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Tabulka 1: Ukázka stanovení poměru 
235

U/
238

U na standardu NBS010 

Částice na 
obr. 3 

Hrubý výběr  →  
Měření vybraných 

částic 
Nominální 

hodnota 

Rozdíl mezi 
naměřenou a 

nominální 
hodnotou 

235
U/

238
U % 

1 9,64 x 10
-3

 

1,0100 x 10
-2

 1,0140 x 10
-2

 - 0,39 2 9,51 x 10
-3

 

3 1,06 x 10
-2

 

 

  
Obrázek 6: Izotopové sloţení částic uranu: vlevo zastoupení 

238
U, vpravo 

235
U 

 
Při analýze lehkých prvkŧ jako H, C, N a O je problémem, ţe jsou sloţkami zbytkových 

plynŧ ve vakuovém systému, např. koeficient přilnavosti pro vodní páru je velmi vysoký. 
Cestou pro zlepšení detekčních limitŧ těchto prvkŧ je zvýšení vakua v analytické komoře [2]. 
V přístroji, který pouţíváme, jsme schopni dosáhnout tlaku řádově 5 x 10

-8
 Pa, coţ je tlak 

vhodný pro analýzu vodíku.  
Schopnost analyzovat vodík je demonstrována na vzorku křemíku implantovaného 

vodíkem (energie implantace 40 keV a dávka 9,91 x 10
14

 atomŧ/cm
2
). Koncentrační 

hloubkový profil vodíku je na obrázku 4. Pro analýzu vodíku v křemíku byly vyuţity jako 
primární ionty Cs

+
 o energii dopadu 15 kV, proudu 70 nA, velikost rasteru 30 x 30 µm. 

 

 
Obrázek 7: Koncentrační hloubkový profil vodíku v křemíku 
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Zirkonové slitiny jsou pouţívány jako konstrukční materiál v aktivní zóně lehkovodních 
jaderných reaktorŧ. Ve slitině je dŧleţité sledovat obsah vodíku a kyslíku. Na obrázku 5 je 
hloubkový profil zirkonové slitiny s implantovaným 

18
O. 

18
O byl do vzorku implantován jako 

vnitřní kalibrační standard, kdy ze známého mnoţství 
18

O mŧţeme spočítat neznámé 
mnoţství 

16
O ve vzorku.  

Pro silně zoxidované zirkonové slitiny je výhodné pouţít retrospektivní analýzu 
(obrázek 6), kdy dostáváme tzv. 3D chemický profil materiálu (obrázek 1). Principem 
retrospektivní analýzy je současné snímání hloubkového profilu a obrazové analýzy 
zastoupení jednotlivých prvkŧ. Zpětně pak na základě obrazové analýzy mŧţeme vybrat 
oblast, pro kterou budeme stanovovat např. obsah kyslíku, protoţe zastoupení kyslíku v α a β 
fázi Zr slitiny se dramaticky liší, a pokud analyzujeme oblast, ve které se nachází obě fáze 
(obrázek 7), mŧţeme dostat zkreslené výsledky obsahu kyslíku. Pro analýzu zirkonových 
slitin byly vyuţity jako primární ionty Cs

+
 o energii dopadu 15 kV, proudu 20 nA, velikost 

rasteru 85 x 85 µm. 
 

 
Obrázek 8: Koncentrační hloubkový profil kyslíku v zirkonové slitině 

 

  
Obrázek 9: Retrospektivní analýza zirkonové slitiny: zastoupení 

16
O 
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Obrázek 10: Fotografie povrchu zirkonové slitiny po provedení retrospektivní analýzy 
v obrázku 6; uprostřed kráter vzniklý odprašováním primárními ionty. Uvnitř kráteru jsou 
vidět rŧzně orientovaná krystalografická zrna slitiny. 
 

Přístroj SIMS Cameca IMS 7f je vybaven zdrojem elektronŧ, které kompenzují náboj 
hromadící se na povrchu při analýze izolantŧ. Je proto moţné analyzovat objemový izolant, 
který je na povrchu pokryt vodivou vrstvou k odvodu náboje (typicky vrstva kovu Au, Cu o 
tloušťce 30 – 50 µm). Příkladem takové analýzy je hloubkový koncentrační profil zlata 
implantovaného do vzorku křemičitého skla na obrázku 8 (energie implantace 330 keV a 
dávka 1 x 10

16
 atomŧ/cm

2
). Skla implantovaná kovovými ionty (např. Au

+
, Ag

+
, Cu

+
) se jeví 

jako velmi perspektivní materiál pro aplikace ve fotonice [3]. Pro analýzu křemičitých skel 
byly vyuţity jako primární ionty Cs

+
 o energii dopadu 15 kV, proudu 20 nA, velikost rasteru 

85 x 85 µm. 
  

 
Obrázek 11: Koncentrační hloubkový profil zlata implantovaného do křemičitého skla [3] 

 
4 Závěr 

Metoda SIMS se pouţívá pro analýzu povrchŧ a její hlavní předností je velmi vysoká 
citlivost a velký dynamický rozsah. Proto jsou hloubkové profily SIMS často vynášeny 
v logaritmickém měřítku. Metoda umoţňuje měřit všechny prvky a izotopy včetně vodíku ve 
vysokém laterálním i hloubkovém rozlišení. SIMS jsme vyuţili pro analýzu uranových částic 
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a stanovení poměru izotopŧ uranu (přesnost stanovení 
235

U/
238

U více neţ 1 %), zirkonových 
slitin, vodíku v křemíku a objemového izolantu křemenného skla implantovaného Au

+
.  

 
Tato práce vznikla za finanční podpory projektu SUSEN CZ.1.05/2.1.00/03.0108, který je 
realizován v rámci Evropského fondu regionálního rozvoje (ERDF). 
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Abstract 
Nuclear weapons production, uranium mining, uranium munitions use and nuclear 

accidents have released actinides as well as other radionuclides, toxic metals and organic 
contaminants into the environment.  Actinides, as one of the biggest group of contaminants, 
are potentially toxic to microorganisms on account of their chemical and radiological activity. 
Europium was chosen as an analogue of the trivalent actinides (i.e. Am 

3 +
 and Pu 

3+
). The 

outstanding properties of biochar such as porous structure, enhanced specific surface area and 
the content of free functional groups recommend this material as a promising and efficient 
sorbent. It shows good potential as a new tool in removal and separation technologies of 
various pollutants from wastes, contaminated soils or liquid wastes. The main aims of this 
work is development and characterization of new biochar-derived sorbents, investigation of 
its sorption properties for actinides, by adsorption of an analogue of the trivalent actinides, 
europium. 
 
Key words: biochar; europium; adsorption; 
 
1 Introduction and the formula of the main aims 

Pyrolysis is a thermochemical process to convert different biomass materials into bio-
fuel, bio-oil and bio-char. The versatile benefits of these products have led to intensive 
discussions about their use as environmental management tools. The characteristics of biochar 
offer promising applications in soil remediation as immobilization tool for wide range of 
hazardous substances [1,2].  

Biochar is the product of heating biomass in the absence of or with limited oxygen 
supply to above 300°C, a process called pyrolysis, as it is also used for producing charcoal.  

The outstanding properties of biochar such as porous structure, enhanced specific 
surface area and the content of free functional groups recommend this material as a promising 
and efficient sorbent. This utilization is valuable from the point of feedstock availability 
(based on residual biomass) and cost-effectiveness of sorption material preparation [3, 4].  

Processing conditions, production methods and feedstock characteristics have been 
shown to affect the final sorption properties of biochar-based sorbents that have been 
produced in pyrolysis reactors. The content of O-containing carboxyl, phenolic and hydroxyl 
functional groups on the biochar surfaces plays a crucial role in sorption chemistry of 
inorganic hazardous materials (heavy metals, radioisotopes). Equally, the sorption process can 
be affected by the presence of non-carbonized fractions in biochar matter [5].  

All these characteristics indicate that biochar shows good potential as a new tool in 
removal and separation technologies of various pollutants from wastes, contaminated soils or 
liquid wastes [6, 7]. 

Nuclear weapons production, uranium mining, uranium munitions use and nuclear 
accidents have released actinides as well as other radionuclides, toxic metals and organic 
contaminants into the environment [8].   
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Most inorganic contaminants can be immobilized by biochar via a wide range of 
mechanisms such as ion exchange, physical adsorption and precipitation. During exposure of 
freshly produced biochar to the atmosphere, the oxygenation of biochar surfaces causes the 
formation of oxygen containing functional groups (carboxyl, hydroxyl, phenol and carbonyl) 
on the massive internal surface area of the biochar. These functional groups induce a negative 
charge and a high CEC. The sorption properties of this carbonaceous material represent the 
key element in the assessment of the potential of biochar for remediation purposes [6, 7].    

The main aim of this study was to development and characterization of biochar-based 
sorbent produced from agricultural waste material whether could be used as an engineering 
tool as a barrier of actinides transport in environment. As analogue of trivalent actinides, 
europium III was chosen. 
 
2 Biochar preparation  

Biochar sample was produced by slow pyrolysis from corn cobs (BC). Raw materials 
with dimensions 2 cm×2 cm×2 cm was pyrolyzed at 500°C at a residence time 120 min in a 
rotary furnace. For ensuring oxygen-free environment and uniform heating conditions, 
nitrogen was used as flush gas. After pyrolysis biochar samples was ground and sieved to a 
particle size of 0.5-1 mm. Sorbent was rinsed several times by deionized water (<0.4 μS cm

-

1
), dried at 50°C and stored at 22°C in polypropylene boxes for sorption and characterization 

experiments. 
 

3 Sorbent characterization 
The total contents of C, H and N in biochar sample was determined using a CHN 

Elemental Analyzer (CHNS-O EA 1108, Carlo Erba Instruments, Italy). Specific surface 
areas of studied sample was measured by methylene blue sorption method according to Nunes 
and Guerreiro and the technique of nitrogen adsorption and desorption (SORPTOMATIC 
1990, Italy) followed by Brunauer-Emmett-Tellers (BET) model evaluation. The active and 
potential pH values of sample was measured after mixing sample with deionized water and 
1.0 mol L

-1 
KCl (ratio 1:15 m/v) for 1 h and 1 h of stabilization. Electrical conductivities (EC) 

of sample was measured in deionized water (1:10 m/v) after 24h of mixing. An anion 
exchange capacity (AEC) was determined using bromide as index anion. Carbonate 
equivalents were determined by the Scheibler method.  

Surface structure analyses were observed by scanning electron microscopy (SEM) using 
electron microscope VEGA TS 5130 MM devices working at an accelerating voltage of 20 kV. 
The XRD patterns of the samples were recorded on Siemens D-500 diffractometer with Cu-

Kα radiation (λ=1.5406 Å). The scanning range was from 2 =5-70, with the scanning speed 
of 0.02 sec/step.  
 
4 Sorption Procedure  

The sorption properties of biochar were studied under batch conditions. The adsorbent 
batch was placed into test tubes with a solution volume containing Eu(III) and pH was 
adjusted with HCl and NaOH solutions. The liquid/solid ratios of the solution volume (V) to 
the adsorbent mass (m) were kept 100 cm

3
 g

-1
. The reagents were placed in sealed bottles and 

agitated in a laboratory shaker.  
Experimental conditions of adsorption experiments for Eu(III) adsorption onto BC: c0 = 

2.5-25 mg · dm
-3

 Eu, pH 6 ± 0.05, reaction time 4 h, 22 ° C. All experiments were performed 
in triplicates. Error bars represent standard deviation of the mean (±SD). 

Experimental conditions of kinetics model of Eu onto BC was: c0 = 20 mg dm
-3

 Eu, the 
pH was adjusted at 6 ± 0.05, reaction time 0-2880 min, 22 °C . All experiments were 
performed in triplicates. Error bars represent standard deviation of the mean (±SD).  
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Concentrations of unsorbed Eu(III) were determined in supernatants after centrifugation 
(10 min, 4000 min

-1
) by spectrophotometric method based on Eu complexes with Arsenazo III 

[9] 
 

5 Results and discussion 
The SEM images for sample of biochar obtained by pyrolysis of agricultural waste 

(corn cobs) are shown on Fig 1. As can be seen from the presented micrographs, the particles 
of investigated biochar retained most of tubular cellular structure. The surface morphology of 
biochar sample implies on the well-developed honeycomb-like macroporous structure.  

Functional groups attached to the surface and specific interaction with xenobiotics could 
play an important role but a specific surface area is another factor playing a role in the 
sorption process.  Physico-chemical properties of BC are show in Tab. 1. 

   

    
Fig.1. SEM micrographs of BC at magnitude 250x (A) and 500x (B). 

 
Tab. 1 Physico-chemical characteristics of BC 

 BC  

pH (H2O) 8.74 

pH (KCl) 8.34 

EC (mS cm
-1

) 2.39 

Ash content (%) 16.21 

Density (kg L
-1

) 0.32 

SA (m
2
 g

-1
) 16.498 

C (%) 82.84 

           H (%) 2.11 

N (%) 1.36 

Eu  <LOD
* 

* concentration lower than limit of detection for analytical equipment 
 

The XRD pattern of BC is presented in Fig 2. The broad diffraction peaks located at 

2θ = 23
o
 and 43

o
 correspond to the reflections from disordered graphitic (002) and (100) 

plane, respectively, indicating on the turbostratic structure of sample. Further, the narrow and 

sharp peaks located at the positions 2θ = 28.3
o
 and 40.4

o
, visible on the XRD pattern of BC 

biochar, correspond to the reflections from (200) and (220) plane of KCl. 
 Prior to the sorption equilibrium experiments, the effect of the contact time on the 

sorption of Eu(III) was investigated in the range from 0 to 2880 min at an initial pH 6 ~ 0.05, 
with Eu concentration c0 = 20 mg·dm

-3
. The sorption of Eu on BC was quiet fast and 

equilibrium was obtained after almost 250 minutes. The sorption process of Eu (III) by BC is 
shown on Fig.3. The equilibrium study of adsorption was modelled by three different times of 
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isotherms Fig 4: Langmuir, Freundlich and DKR isotherms. The Langmuir isotherm 
corresponds with the experimental data the best and the value of R is 0,997 the maximum 
adsorption capacity Qmax = 0.89 mg·g. The value of the R

2 
for Freundlich isotherm is 0,986 

and DKR isotherm is R
2 
= 0,963. 

 
 

 
Fig.2 XRD spectra of BC. 
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Fig. 3 Kinetic models of Eu sorption by BC Fig. 4 Models of Eu adsorption isotherms by BC 
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6 Conclusion 
 The biochar shows good potential as a new tool in removal and separation 
technologies of various pollutants from wastes, contaminated soils or liquid wastes. In our 
study the corn-cobs derived biochar was prepared and characterized by several methods. The 
basic sorption experiments by Eu(III) showed good potential of biochar to be used as a new 
tool in removal and separation technologies of trivalent actinides. For further investigation of 
sorption capacity improving the chemical modifications and post-treatments of biochar-based 
sorbents are required.  
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Abstract 

Sustainability of nuclear systems is expressed by environmental-friendly technology, 
safety and reliability, and by reasonable economic costs. A suitable tool for sustainability 
evaluation of any energy system is LCA (Life Cycle Assessment). Some commonly known 
LCA studies (usually not complete) in nuclear field were made for construction of a plant, for 
operation of sub-systems in once-through fuel cycle, for plant decommissioning and also for 
the back-end of the fuel cycle (reprocessing, storage/disposal). The better understanding of 
using LCA in the nuclear field and the identification of the gaps in the analysis require an 
overview of currently published LCA studies. This overview paper summarizes in which 
phases of nuclear energy production was LCA already applied and where further could the 
individual results lead to. This analysis is also essential for pointing out the required and 
missing data for subsequent complete LCA analysis. 

 
1 Introduction 

In the recent years there is a huge discussion about emission-free (or carbon-free) power 
generation systems. It is well known that nuclear energy and renewables have total life cycle 
of greenhouse gas (GHG) emissions much lower than from fossil fuels energy systems. 
Generally, plants with wind turbines, photovoltaic plants and nuclear power plants do not 
contribute to global warming. However, extraction, conversion of raw materials, construction 
plus other processes produces indirect GHG emissions [1].Therefore,  life Cycle Assessment 
(LCA) is considered as an analytical tool which can  described whole life cycle of the systems 
processes and evaluate considerable environmental impacts of processes and products.  
LCA tool for the environmental impact evaluation is becoming an operational requirement in 
almost all industrial sectors. Understanding the methodology and different impact factors in 
the technological processes can significantly influence total environmental burden. This paper 
should help to understand how LCA in nuclear sector has been already used, where the main 
gaps in the methodology are and what factors could influence the whole environmental 
impact. Life cycle of the systems and products includes whole cycle of materials and 
energetic flows in raw material acquisition and input materials production through product 
production, utilization and removal or recycling. Important contribution of LCA is 
specification of environmental impact by so-called impact category. Impact category is the 
specific environmental problem as global warming, eutrophication, etc. Precise specification 
of environmental impacts by impact category helps to identify undesirable transferring of 
problem from place to place [2]. 
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LCA study is described by four phases: 
1. Goal and scope definition 
2. Inventory analysis 
3. Impact assessment 
4. Interpretation 

The goal and scope of the LCA study include determination of functional unit, product system 
boundary, data quality requirements and data allocation. Inventory analysis requires 
modelling of products system and determination of environmental profile of product. Impact 
assessment means evaluation in impact categories. Interpretation includes identification of 
key findings, evaluation of LCA study, critical analysis, and suggestions for innovation of the 
product system [2]. LCA in nuclear field has been already used and described in nearly 300 
papers and scientific journals. Documents about Life Cycle Inventories of different energy 
systems of different countries usually include assessment of oil, natural gas, coal, nuclear, 
hydro power, photovoltaic and wind power energy systems [3, 4]. Data included in these 
reports are subjects to the Ecoinvent database terms of use. 
The main goal of LCA methodology for electricity production from nuclear power is to 
estimate the current GHG footprint of nuclear power based largely on the global average 
nuclear fuel cycle [5]. This paper is reviewing selected papers and documents which are 
critically assessing different LCA approaches from various literature sources. 
 
2  Description of nuclear fuel cycle in the terms  of LCA method 

LCA methodology requires knowledge of described product system. In a case of 
electricity production from nuclear power it means description of nuclear fuel cycle The focus 
is on open fuel cycle (once through) because the reference LCA methods were made for 
currently operating NPP`s. All stages of nuclear fuel cycle can be aggregated into three main 
processes: 

1. Upstream – Mining and Milling, Conversion, Enrichment, Fuel Fabrication; 
2. Core (Operational phase) – Operation of NPP, Operation of Fuel Storage, Operation of Waste 

Repository, Construction and Decommissioning of facilities; 
3. Downstream – Electricity distribution. [6,7] 

After the systems definition, specification of the functional unit is required. Functional unit 
depends on the purpose and goal of the LCA method. For instance, Lenzen [8] defines 
functional unit as actual quantity in kWh of delivered electricity. On the other hand, Norgate 
[5] defines functional unit as 1MWh of electricity produced by a 1GWe PWR nuclear reactor, 
hence, GHG footprint is reported as kg CO2eq/MWh[7]. 
Complexity of LCA study is defined by system boundaries which determine  processes which 
will be included in a product systemSystem boundary can be narrowed [2]. For instance, 
Environmental Product Declaration for Sizewell B nuclear power station [7] excluded 
infrastructure upstream processes as construction and dismantling. Norgate [5] defines system 
boundary in nuclear energy from uranium ore mining through to electricity generation in NPP 
and waste disposal, including NPP construction. Also, other literature sources [3, 6] consider 
whole processes of nuclear fuel cycle. Allocation is another important process in LCA. It 
refers to a  distribution of environmental impacts of one process among two or more products 
which are the outputs from this process [2]. Allocation of nuclear fuel cycle is straightforward 
because most of the stages are mono-functional. However, mining can result in mixed 
products, as copper and uranium, where the allocation is made according to relative revenues 
from the products produced [5]. Allocation rule was also defined in treatment and handling 
with spent fuel which is based on polluter pays allocation method [7]. 
Life cycle Inventory (LCI) purpose is to gain environmentally important information about 
processes included into product system [2]. Data from LCA studies, reports and websites can 
be helpful but databases as EcoInvent or  of SimaPro and GaBi softwares are considered as 
main data source [4, 6, 7, 8, 9, 16]. 
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2.1 Impact category for nuclear energy production 
Impact category is the specific problem in the environment which is caused by human 

activity. The choice of the impact category is very important step for LCA which shows how 
the study will be complex and objective. Impact category provides tools how to calculate the 
harm of specific categories [2]. 
In general there are 10 basic impact categories, what could be assessed on midpoint and/or 
endpoint level: 
1. Global warming and/or climatic change 
2. Stratospheric ozone depletion 
3. Acidification 
4. Eutrophication 
5. Photochemical ozone creation potential (POCP) 
6. Terrestrial toxicity 
7. Aquatic toxicity 
8. Human toxicity and/or human health 
9. Resource depletion 
10. Land use [9] 
Three indicators were selected addressing the radioactivity specificity: 

 Radioactive gaseous and liquid releases (Bq/kWhe)  

 The solid radioactive waste production (g/MWhe or m3/MWhe)  

 Footprint of the required repository is also considered [10] 
Also, eco-toxicity and human toxicity was assessed to show the maximum potential impact of 
both chemicals and radioactive release [16]. 
Several LCA review papers agreed that   [3, 4, 6] indicators of SO2, NOx and GHG emissions 
are largely responsible for acidification in addition with NH3 and eutrophication (NOx  and 
NH3). Radioactive air emissions are in this case selected into four categories: radon (Rn-222, 
Rn-226), other gases and nobles (Ar, Kr, Xe) and non-noble gases (H-3, C-14), aerosols. 
Radioactive water emissions are distributed also into four categories: radium, tritium, mixed 
nuclides and actinides. Similar, radioactive solid waste production is monitored [16]. 
2.2 LCA methodology used for nuclear fuel cycle 

Two most frequently used methodologies for evaluation in nuclear energy sector which 
are noted in the literature sources are Input- Output analyses (IOA) and Process Chain 
Analyses (PCA). PCA is bottom-up that requires the collection of data on the main production 
processes, or steps in the life cycle, which are then aggregated up in order to assess the 
impacts of the product as a whole [11,12].  
In Voorspools study [11] both methodologies were applies for 1000MW NPP (type PWR) 
with a lifetime about 40 years. Results show that for the PCA, the steel products are the 
dominant factor in energy use and GHG emissions. Materials other than steel and concrete are 
hardly contributing to the total energy use and GHG emissions. Maintenance and demolition 
(including recycling and storage of radioactive equipment) also largely contribute to the 
overall energy use and GHG emissions. Process Energy Input Analyses can provide two 
indications which can be considered as alternative LCA datasets for nuclear power: 
1. the distribution of process energy input across the LCA System;  
2. the direction of proportionality (e.g. positively correlated or negatively correlated)[12]. 
Another study where the PCA was used is study of uranium grade impact of GHG footprint in 
nuclear energy [5]. If data are not available or scarce, it is possible to use hybrid LCA 
methodology, which means combination of the methods (e.g. PCA+IOA). In the result these 
methodologies are showing which parts of the nuclear fuel cycle and how they are influencing 
the GHG footprint and energy consumption. 
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3 Overview of the results  
 In several literature sources the choice of enrichment technology and uranium ore grade 

are the main factors which can significantly change environmental footprint in nuclear energy 
production. Literature sources  [12,3] state that with gaseous diffusion technology, the share 
of enrichment process energy input captures more than 80% of the overall upstream energy 
input factor and thatt more efficient gaseous centrifuge technology reduces energy input share 
to between 15% and 30%. The second influencing factor is the uranium concentration in the 
ore. The concentration of uranium has to be above 0.002% for the extracted fuel. If the 
uranium concentration in the ore decreases, the energy from mining and milling increases[13]. 
Norgate confirms the same fact that as the grade of the uranium ore mined for nuclear power 
production falls, a greater amount of energy and other material inputs are required in the 
mining and milling stage and this will cause increase of GHG footprint of nuclear power [5]. 
There are also other stages besides enrichment which highly contributes to the overall GHG 
emissions. According to Poinssot [10] the total GHG emissions for the global fuel cycle are 
estimated to be 5.29 g CO2eq/kWhe. The main contributions come from the plants operation 
(40%), the mining activities (32%) and the enrichment (12%). On the other hand, conversion, 
disposal and reprocessing operations count with 5, 2 and 7%, whereas fuel fabrication has 
negligible impact. 
Another study [13] shows different ranges of non-radioactive emissions in particular stages of 
nuclear fuel cycle. The literature review in this study states that Storm and Smith‟s estimates 
is 17 g CO2eq/kWhe for construction and 31 g for operation which are based on input-output 
analysis [14].  
Vattenfall‟s study claims 5.3 g CO2eq/kWhe for whole nuclear fuel cycle process from 
process-based analyses. In Vattenfalls study upstream processes, mainly uranium extraction, 
conversion, enrichment contributes to GHG emissions with total of 51%. Construction counts 
with 15 % contribution [6]. 
Lenzen et al. obtained higher greenhouse gas emissions of 57.7 g CO2eq/kWhe where 25% 
refers to operation and maintenance of the power plant and 28% to the enrichment [8]. 
The total greenhouse gas emissions per kWh according to EDF [7] have been calculated to be 
6.04 g CO2eq/kWhe where CO2 emissions are dominated by the construction in a share of 
42% mining and milling phases 23%. All results of GHG emissions from operation phase and 
upstream processes from different literature sources are showed in the figure below. 
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Fig. 1: GHG emissions result of operation and upstream processes according different 
literature sources 
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Results are clearly showing following findings: 

 According to Storm and Smith`s calculation of GHG emissions, operation phase 
shows the highest level of g CO2eq/kWhe. 

 The highest GHG emission in upstream processes is showed in Norgates study 

 The lowest values in upstream processes appears in EDF study. 

 The lowest GHG emissions in operation phase appears in Vattenfall. 
 
4 Discussion 

Differences in results can be influenced by uncertainties in data sources. Some of  data 
were mostly taken from general publicly available data, where age of data, different operating 
parameters and technologies, lack of transparency in the assumptions and secondary source of 
data were used. EDF states that construction and operation are large contributors to GHG 
emissions mainly because of used materials (steel and concrete). On the other hand, 
uncertainties are also caused by the limitation and lack of available data [7]. Differences in 
uranium mining process and technology have possible impact on data uncertainties too.  
Choice of the assessment methodology (LCA, PCA vs. I/O analysis) is also important factor 
which can influence final results. Storms and Smith`s high values are related to the energy 
expenditures which are far higher than the results obtained by PCA method. Variations in the 
results could be also influenced by the choice of different system boundaries, electricity mix 
used in different countries and geography range [2]. 
Results are showing that the operational and construction phase in nuclear fuel cycle are 
significant in the environmental footprint contribution. This is explained by the: 

 High electricity consumption mainly in upstream processes. 

 Land occupation mainly in a phase of uranium ore extraction.  

 Radioactive waste production in upstream and core processes. 

 CO2, SO2 and NOx production in upstream and core processes. 
The overview of electric supply technologies made by Weisser [9] suggest following 
improvements for reducing emissions in nuclear technologies: 

 Reduction of electricity input for enrichment process (diffusion vs. centrifuge, laser 
technology). 

 Utilization of electricity based on low or non-carbon fuels. 

 Extension of nuclear technology lifetime and burn-up   
 
5 Conclusion 

 LCA methodology can provide the key to the solutions which can reduce emissions 
production. In nuclear energy sector main processes which contribute to GHG emissions 
production are enrichment, mining and milling, conversion, operation phase, construction + 
decommissioning. It is also important to use right methodology which is usually influenced 
by the availability of dataset and information gained from the processes. Choice of the 
systems boundary and clear product system description are also part of the whole LCA 
methodology which needs to be clearly defined.  To be able to make comparative analyses of 
different nuclear technology (Light Water Reactors vs. Lead-cooled Fast Reactors), the 
generic LCA methodology is required. However, this is very hard to define because of lot of 
technological differences and mainly lack of data. That is why further research in LCA in 
nuclear technologies should be focused on defining clear system boundaries in the same time 
horizon which would result in generic system definition on the life cycle system, input-output 
and system boundaries.  
 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

242 

Acknowledgement 
This work has been supported by the SUSEN Project CZ.1.05/2.1.00/03.0108 realized in the 
framework of the European Regional Development Fund (ERDF). 

 
6 References 
[1] Beerten,J, Laes, E., Meskens,G.,D‟haeseleer, W. Greenhouse gas emissions in the 

nuclear life cycle: A balanced appraisal, Energy Policy, 2009, Vol. 37, No. 12, p. 5056 
–5068. 

[2] KOČÍ, V. Environmentální dopady:Posuzování ţivotního cyklu, VŠCHT, Praha, 2013, 
131 p., ISBN: 978-80-7080-858-0 

[3] Hondo, H. (2005). Life cycle GHG emission analysis of power generation systems: 
Japanese case. Energy, 2005, Vol 30, No.12, p. 2042-2056. 

[4] Dones R., Bauer C., Bolliger R., Burger B., Faist Emmenegger M., Frischknecht R., 
Heck T., Jungbluth N., Röder A., Tuchschmid M. Life Cycle Inventories of Energy 
Systems: Results for Current Systems in Switzerland and other UCTE Countries. 
Ecoinvent report No. 5. Paul Scherrer Institut Villigen, Swiss Centre for Life Cycle 
Inventories, Dübendorf, 2007. 

[5] Norgate, T., et al. The impact of uranium ore grade on the greenhouse gas footprint of 
nuclear power. Journal of Cleaner Production, 2014, Vol 84, p. 360-367. 

[6] VATTENFALL AB. Certified Environmental Product Declaration EPD® of Electricity 
from Ringhals Nuclear Power Plant. Group 171 – Electrical Energy, Germany, 2014. 

[7] EDF Energy Nuclear generation Ltd. Environmental Product Declaration of electricity 
from Sizewell B nuclear power station No.4, Gloucester, 2014. 

[8] Lenzen, M. (2008) Life cycle energy and greenhouse gas emissions of nuclear energy: 
A review. Energy Conversion and Management, 2008, No. 49, p. 2178-2199. 

[9] WEISSER, D. A guide to life-cycle greenhouse gas (GHG) emissions from electrici 
supply technology. Energy,2007, Vol. 32, No. 9, p. 1543-1559. 

[10] Stamford, L. and A. Azapagic (2011). Sustainability indicators for the assessment of 
nuclear power. Energy, 2011. Vol 36, p.6037-6057. 

[11] Poinssot, C., et al. Assessment of the environmental footprint of nuclear energy 
systems. Comparison between closed and open fuel cycles. Energy, 2014,  Vol. 69,p. 
199-211. 

[12] Voorspools, K. R., et al. (2000). Energy content and indirect greenhouse gas emissions 
embedded in „emission-free‟ power plants: results for the Low Countries. Applied 
Energy, 2000, Vol. 67, No. 3, p.307-330. 

[13] Nian, V., et al. (2014). Life cycle analysis on carbon emissions from power generation – 
The nuclear energy example. Applied Energy, 2014, Vol. 118, p.68-82. 

[14] Fthenakis, V. M., H. C. Kim (2007).Greenhouse-gas emissions from solar electric- and 
nuclear power: A life-cycle study. Energy Policy, 2007, Vol. 35, No. 4, p. 2549-2557. 

[15] Storm van Leeuwen J W., Smith Ph., Nuclear power - the energy balance, Ceedata, 
Chaam (Netherlands), February 2008.  

[16] Sovacool, B. K. Valuing the greenhouse gas emissions from nuclear power: A critical 
survey. Energy Policy, 2008, Vol. 36, No.8, p. 2950-2963. 



15. MIKULÁŠSKÉ SETKÁNÍ MLADÉ GENERACE ČNS        2. – 4. 12. 2015 

 

243 

EXPERIMENTÁLNÍ URČENÍ NEUTRONOVÉHO TOKU VE SPALAČNÍM TERČI 
QUINTA POMOCÍ PRAHOVÉHO DETEKTORU 

59
CO  
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Abstrakt 

Práce je zaměřena na určení neutronového toku ve spalačním terči QUINTA, který se 
nachází ve Spojeném ústavu jaderných výzkumŧ, Dubna, Rusko. V prosinci 2013 byly 
provedeny experimenty, ve kterých se uskutečnila ozařování kobaltových vzorkŧ v rŧzných 
pozicích spalačního terče QUINTA. Vzorky 

59
Co byly ozařovány v poli neutronŧ 

generovaných deuterony o energii 8 GeV a částicemi uhlíku o energii 24 GeV při spalační 
reakci. Tyto vzorky byly měřeny pomocí polovodičových detektorŧ ze superčistého germania 
a analyzovány pouţitím jaderné gama spektrometrie. Byly určeny reakční rychlosti produktŧ 
reakcí v 

59
Co, ze kterých byl určen tok neutronŧ v sestavě QUINTA. Experimentální 

neutronové toky byly porovnány s výpočtem s pomocí  MCNPX kódu. 
 
1  Úvod 

Vyhořelé jaderné palivo je v dnešní době jedním z největších problémŧ jaderné 
energetiky. Toto palivo je moţné transmutovat v poli rychlých neutronŧ za pouţití 
urychlovače řízených systémŧ. Pole rychlých neutronŧ je výsledkem vysokoenergetických 
reakcí ve spalačním terči. V kaţdém místě spalačního terče je neutronový tok rozdílný. 
Z tohoto dŧvodu je nutné provádět přesný odhad neutronového toku. Jednou z moţností jak 
určit neutronový tok v rŧzných místech spalačního terče je pouţití prahových aktivačních 
detektorŧ. 

Experimentální část byla provedena ve Spojeném ústavu jaderných výzkumŧ (SÚJV) 
v Dubně, Rusko. Zde byl první experiment na výzkum urychlovačem řízených systémŧ 
proveden na počátku 90. let skupinou Energie+Transmutace (E+T). Na experiment byl pouţit 
spalační terč s označením GAMMA-1. Od té doby byly pouţity čtyři rŧzné spalační terče. V 
současné době jsou experimenty prováděny na spalačním zařízení zvaném QUINTA. Toto 
zařízení se skládá z přírodního uranu o hmotnosti 512 kg. Uran je uloţen v hliníkových 
trubičkách, které jsou sestaveny do šestiúhelníkŧ v 5 sekcích. Mezi jednotlivými sekcemi jsou 
mezery, do kterých jsou vkládány hliníkové desky s aktivačními prahovými detektory a 
dalšími vzorky.  

V prosinci 2013 byla uskutečněna série experimentŧ na urychlovači Nuklotron. 
Spalační terč QUINTA byl ozařován svazky deuteronŧ a uhlíku. Kaţdý experiment bylo v poli 
sekundárních neutronŧ ozářeno 10 kobaltových vzorkŧ, které byly rozestavěny v rŧzných 
pozicích terče QUINTA. 
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2 Popis experimentu 
Příprava experimentu je poměrně sloţitý proces, ve kterém je nutné vyřídit rŧzná 

povolení, která umoţňují experiment uskutečnit a ozářený materiál transportovat do 
spektroskopické laboratoře, kde jsou vzorky měřeny. 

Příprava vzorkŧ začíná v Laboratoři vysokých energií v SÚJV, kde jsou vzorky 
nalepeny na hliníkové desky. Tyto desky jsou poté vloţeny mezi jednotlivé sekce spalačního 
terče. Kobaltové aktivační prahové detektory byly při experimentech s deuteronovými 
a uhlíkovými částicemi umístěny na hliníkových deskách v sekci číslo 2, 3, 4 a 5 v centru 
spalačního terče. Dále byly uloţeny v sekci číslo 2 a 4 na pozicích 40, 80 a 120 mm od centra 
svazku. Při experimentu s deuterony byl celkový počet částic (6,11±0,08)·10

12
 s energií 

8 GeV. Ozařování trvalo 27 hodin a 18 minut. Experiment s uhlíkovými částicemi trval 
30 hodin a 18 minut. Za tuto dobu bylo změřeno (2,14±0,15)·10

11
 částic uhlíku. Energie 

částic byla 24 GeV. 

 
Obr. 1: Spalační terč QUINTA s pozicemi jednotlivých vzorkŧ 

 
 Po ozáření jsou radioaktivní vzorky převezeny do spektroskopické laboratoře 
YaSNaPP, kde jsou měřeny pomocí detektorŧ ze superčistého germania. V laboratoři je 
k dispozici 6 detektorŧ s účinností od 28 do 35 %. Ze začátku jsou vzorky měřeny zhruba 
10 minut. Se zvyšujícím se časem od experimentu se zvyšuje i doba, po kterou jsou vzorky 
měřeny. Na konci měření jsou radioaktivní vzorky měřeny celé dny. Během měření se dbá na 
mrtvou dobu, která by neměla překročit 10 %. Toto opatření je z dŧvodu přesnosti měření.  
 
3 Zpracování naměřených dat 

Naměřená spektra jsou zpracována pomocí programu DEIMOS 32 [1], který určuje 
plochy gama linií a jejich energie. Z těchto ploch je vypočítána reakční rychlost konkrétních 
produktŧ rozpadu. Experimentální reakční rychlost je určena pomocí vzorce  

 

, 
(1) 

 
kde Sp je plocha gama linky, Cabs(E) korekce na samoabsorpci, Ba korekce na nestabilitu 

svazku, Iγ intenzita gama linky, εp(E) efektivita detektoru  doba měření vzorku,  doba 
měření korigovaná na mrtvou dobu detektoru, NA počet atomŧ a ND je počet dopadlých částic 

během ozařování, t0 doba mezi koncem ozařování a začátkem měření,  rozpadová konstanta, 

 doba ozařování a Ccoisum je sumace na koincidence. 
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Určení experimentálního neutronového spektra bylo provedeno z následující rovnice, ve 
které jsou na pravé straně energeticky závislé veličiny. Tyto veličiny jsou účinný prŧřez 

( ) a neutronový tok ( ). 

 
(2) 

Při výpočtu neutronového spektra je uvaţováno s předpokladem, ţe neutronový tok je 
v určitém energetickém intervalu konstantní a je integrován pomocí účinného prŧřezu. 
Neutronový tok se předpokládá konstantní od hodnoty prahové energie reakce (n,xn) 
s nejvyšší hodnotou x po maximální moţnou energii neutronŧ. Tato energie se blíţí aţ 
maximální energii dopadajících částic, v dalším případě od reakce (n,(x–1)n) po prahovou 
energii (n,xn), dále od prahové energie (n,(x–2)n) reakce po prahovou energii reakce       
(n,(x–1)n), od prahové energie (n,(x–3)n) reakce po prahovou energii reakce (n,(x–2)n), dále 
se tento postup opakuje. Touto metodou je moţné vypočítat danou část neutronového spektra. 
Postup výpočtu je uveden v rovnicích (3) aţ (5) [2]. Tato metoda není jediná, kterou je moţné 
vypočítat neutronový tok.  

 

 
(3) 

 
 

(4) 

 

 

 

 

(5) 

 
K experimentŧm ve SÚJV byly vytvořeny simulace neutronového toku. Simulace 

neutronového toku ve spalačním terči QUINTA byly vytvořeny v prostředí Monte Carlo, 
konkrétně v kódu MCNPX 2.6 [4]. Simulace neutronového toku byly provedeny pro přesné 
pozice vzorkŧ. Ty odpovídaly pozicím z experimentální části. Hodnoty neutronového toku 
byly nasimulovány pro jednotlivé energetické intervaly.  

Účinné prŧřezy byly získány z knihovny TENDL 2012 (TALYS Evaluated Nuclear 
Data Library) [4]. V knihovně jsou však ve většině případŧ dostupné pouze hodnoty účinných 
prŧřezŧ prahových reakcí neutronŧ do energie 30 MeV. Proto pro energie neutronŧ nad 
30 MeV byly účinné prŧřezy vypočítány v kódu TALYS 1.6 [5]. 

 
4 Výsledky 

Při zpracování naměřených spekter bylo určeno 11 produktŧ rozpadu v kobaltových 
vzorcích. Produkty reakcí byly od přímých ((n,p), (n,xn)) aţ po sloţité (n,x) reakce s vysokou 
prahovou energií. Nejniţší prahová energie byla pro reakci 

59
Co(n,γ)

60
Co a nejvyšší pro 

reakci 
59

Co(n,x)
46

Sc. Experiemntální energie při reakci 
59

Co(n,γ)
60

Co byla 143 keV a prahová 
energie pro reakci 

59
Co(n,x)

46
Sc byla 87 MeV. Z reakčních rychlostí byla pro jednotlivé 

rozmezí prahových energií určena střední hodnota neutronového toku.  
Graf 1 znázorňuje porovnání experimentálního neutronového toku se simulovaným 

neutronovým tokem, pro experiment s deuteronovými částicemi. V grafu jsou znázorněny 
střední hodnoty neutronového toku pro všechny pozice v centru spalačního terče. Prahové 
energie jednotlivých reakcí byly určeny z tabelovaných hodnot. Reakce 

59
Co(n,γ)

60
Co nemá 

ţádný práh, tudíţ pro výpočet byla vzata hodnota od 0 MeV do hodnoty 0,8 MeV, coţ je 
prahová energie reakce 

59
Co(n,p)

59
Fe. Dále se počítalo s energetickým rozhraním další 
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reakce. Tabelovaný energetický práh reakce 
59

Co(n,2n)
58

Co je 10,63 MeV. S reakcí (n,2n) 
bylo počítáno aţ do hodnoty 19,35 MeV, kde je hodnota prahové energie pro reakci 
59

Co(n,3n)
 57

Co. Poslední uvaţovaná je 
59

Co(n,4n)
56

Co reakce, která má práh 30,92 MeV. 
Neutronový tok klesá se zvyšující se energií. Nejvyšší hodnota neutronového toku byla 
změřena na reakci (n,γ) v sekci číslo 2. Tato hodnota byla (0,79±0,09) neutron·deuteron

-1
·  

cm
-2

·MeV
-1

. V sekci číslo 5 byla nejmenší hustota neutronového toku. Střední hodnota 
neutronového toku pro stejnou reakci (0,22±0,02) neutron·deuteron

-1
·cm

-2
·MeV

-1
. 

Dále byly porovnány střední hodnoty experimentálního neutronového toku se 
simulacemi pro experiment s deuterony. Střední hodnota poměru mezi simulovanou 
a experimentální pro reakci (n,γ), ve všech sekcích, je (0,98±0,24). Reakce (n,2n) má střední 
hodnotu poměru (1,65±0,36) a hodnota u reakce (n,3n) je (1,16±0,24). Naopak reakce (n,p) 
i reakce (n,4n) nemají dobrou shodu. Střední hodnota poměru u reakce (n,p) je (8,63±1,87), 
u reakce (n,4n) je tento poměr (0,45±0,03).   

 
Graf 1: Experimentální a simulovaný neutronový tok v centru QUINTY, experiment 

s deuterony 
 
V grafu číslo 2 je zobrazeno porovnání experimentálního neutronového toku se simulovaným 
neutronovým tokem, z experimentu s částicemi uhlíku. Jsou zde znázorněny střední hodnoty 
experimentálního neutronového toku pro sekci 2, 3, 4 i 5 v centru spalačního terče QUINTA. 
V sekci číslo 2 a 3 bylo u reakce (n,γ) počítáno s neutronovým tokem do 0,8 MeV. Bohuţel 
v sekci číslo 4 a 5 nebyla změřena reakce (n,p). Z tohoto dŧvodu se počítal neutronový tok 
pro reakci (n,γ) do energie 10,63 MeV. Dále v sekci číslo 5 nebyla změřena reakce (n,4n), 
proto se neutronový tok počítal od energie 19,35 MeV, coţ je tabelovaná energie pro (n,3n) 
reakci. Nejvyšší experimentální hustota neutronového toku byla v sekci číslo 2 v centru 
spalačního terče QUINTA. Hustota neutronového toku v této sekci byla (2,26±0,23) 
neutron·

12
C

-1
·cm

-2
·MeV

-1
. Nejniţší hustota neutronového toku byla jako v případě 

s deuterony v sekci číslo 5. Hustota neutronového toku odpovídala hodnotě (0,23±0,05) 
neutron·

12
C

-1
·cm

-2
·MeV

-1
. 

Experimentální hodnoty neutronového toku byly porovnány s hodnotami simulovanými. 
Poměr střední hodnoty neutronového toku pro reakci (n,γ) byl ve všech sekcích (1,41±0,45). 
Poměr pro reakci (n,p) je v sekci číslo 2 a 3 (14,79±2,48). Pro reakci (n,3n) je poměr 
simulovaných hodnot k experimentálním hodnotám (9,30±6,19) a reakce (n,4n) má hodnotu 
tohoto poměru (1,61±0,38). 
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Graf 2: Experimentální a simulovaný neutronový tok v centru QUINTY, experiment 

s částicemi uhlíku 
 

V posledním bodě jsou mezi sebou porovnány experimentální neutronové toky z experimentu 
s deuterony s experimentem s částicemi uhlíku. Vyšší hustota neutronového toku je 
v experimentu s částicemi uhlíku. V experimentu s částicemi uhlíku byl neutronový tok 
v sekci číslo 2 vyšší o hodnotu (2,89±0,52) neţ v experimentu s deuterony. V sekci číslo 3 byl 
poměr hustoty neutronového toku (2,92±0,48), v sekci číslo 4 byl tento poměr (1,68±0,32) a 
v sekci číslo 5 (1,97±0,63).  

 
5 Závěr 

Prahové aktivační detektory byly pouţity k určení parametrŧ neutronového toku ve 
spalačním terči QUINTA. Spalační terč byl ozařován rŧznými druhy částic s rŧznou energií 
na urychlovači Nuklotron. V 

59
Co bylo celkem určeno 11 produktŧ rŧzných reakcí. Prahová 

energie reakcí byla od 143 keV pro reakci 
59

Co(n,γ)
60

Co do 87 MeV pro reakci 
59

Co(n,x)
46

Sc. 
Nejvyšší reakční rychlosti produktŧ při porovnání všech experimentŧ byly naměřeny v sekci 
číslo 2 v centru osy svazku při experimentu s částicemi uhlíku. Nejniţší hodnoty reakčních 
rychlostí byly určeny v sekci číslo 4 na pozici 120 mm od centra svazku pro experiment 
s deuterony. Jeden z hlavních poznatkŧ je, ţe se zvyšující se vzdáleností v horizontálním 
a vertikálním směru se reakční rychlost, a tedy neutronový tok, zmenšuje.  

Experimentální neutronový tok byl porovnán s výpočty z programu MCNPX 2.6.                      
V experimentu s deuteronovým svazkem byla nejlepší shoda pro reakci 

59
Co(n,γ)

60
Co 

(1,41±0,45) a nejhorší shoda byla pro reakci 
59

Co(n,p)
59

Fe (14,79±2,48). V experimentu 
s deuterony byla nejlepší shoda pro reakci 

59
Co(n,3n)

57
Co (0,98±0,24), naopak reakce 

59
Co(n,p)

59
Fe měla nejhorší shodu (8,63±1,68).  

Největší hustota neutronového toku byla určena při experimentu s částicemi uhlíku. 
Hodnoty neutronových tokŧ byly mezi sebou porovnány. Nejvyšší rozdíl hustoty 
neutronového toku v sekci 3, v experimentu s částicemi uhlíku, byl (2,92±0,48)krát vyšší, neţ 
při experimentu s deuterony. V sekci 4 byl tento poměr neutronového toku taktéţ vyšší 
z experimentu s částicemi uhlíku o hodnotu (1,68±0,32)krát. Tento poměr byl nejniţší.  

V současné době připravuje skupina E+T sérii experimentŧ se spalačním terčem Buran. 
Terč Buran obsahuje 20 tun ochuzeného uranu a bude ozařován na urychlovači Fázotron 
s energií protonŧ 660 MeV. Určení neutronového toku bude taktéţ prováděno pomocí 
aktivačních prahových detektorŧ, které budou uloţeny v rŧzných místech spalačního terče. 
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