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Charakterizacia Zeleza v biologickych tkanivach pomocou
Mossbauerovej spektrometrie

Ivana Bonkova' %, Marcel Miglierini® ®, Marek Bujdos™*

E-mail: ivana.bonkova@gmail.com

YUniverzita Komenského v Bratislave, Prirodovedecka fakulta, Ustav laboratérneho vyskumu geomateridlov, llkovicova 6,
842 15 Bratislava, Slovenska republika
2 Slovenskda technicka univerzita v Bratislave, Fakulta elektrotechniky a informatiky, Ustav jadrového a fyzikdlniho inZinierstva,
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8 Slovenska spektroskopickd spolocnost, ¢len Zvizu slovenskych vedecko-technickych spolecnosti, Miynskd dolina G, 842 15 Bratislava,
Slovenska republika

Abstrakt: Zelezo sa v Zivom organizme nachddza ako stopovy prvok a je siicastou mnozstva rozlicnych pro-
cesov. Tento prvok je spajany s r0znymi zdravotnymi problémami, a preto je predmetom nasho skumania. Pre-
zentovany prispevok je zamerany na analyzu Zeleza vo vybranych vzorkach biologickych tkaniv z pohladu de-
monstracie jeho magnetickych viastnosti a Strukturnych pozicii. V praci bola pouzita metoda Mdossbauerovej
spektrometrie s vyuzitim izotopu >'Fe v transmisnom zapojeni a vzorky boli merané pri izbovej teplote (~300 K)
a pri teplote kvapalného hélia (4,2 K). Mossbauerove spektra merané pri izbovej teplote maju dubletny charak-
ter, ktory potvrdzuje pritomnost superparamagnetickych castic. Nizkoteplotné merania su naopak superpoziciou
niekolkych sextetov a dubletu. Spektralne parametre jednotlivych komponentov su podobné ako parametre pre
hematit, ferihydrit, pripadne magnetit.

Kli¢ova slova: mozog, slezina, zelezo, feritin, Mossbauerova spektrometria, hyperjemné parametre
1. UvoD

Zelezo je mikrobiogénny prvok, ktory sa podiela na vyznamnych metabolickych procesoch v organizme od
bunecnych oxida¢nych mechanizmov az po transport a dodavku kyslika do buniek. Je zlozkou mnohych meta-
loproteinov prenasajucich kyslik, ako aj réznych enzymov, napr. cytochromoxidazy a peroxidaz [1]. Patri medzi
esencialne prvky, ktoré tvoria obvykle menej ako 0,005 % hmotnosti organizmu. V tele dospelého ¢loveka sa
nachadzaju priblizne 3,5 az 4,5 g Zeleza. Vicsina celkového obsahu tohto stopového prvku (viac ako 60 %) je
sticast'ou hemoglobinu obsiahnutého v erytrocytoch [2]. Mala Cast’ zeleza (priblizne 10 mg) cirkuluje v plazme a
zvy$ok je obsiahnuty v proteinoch ako feritin, ¢i hemosiderin [3, 4]. Napriek tomu, Ze je Zelezo pre Zivot nevy-
hnutné, jeho koncentracia v biologickych tkanivach musi byt prisne regulovand, pretoze jeho nadbytok ¢i nedos-
tatok moze spdsobit’ rozne vazne ochorenia.

V dnesnej dobe prebicha stidium foriem Zeleza na rozli¢nych typoch biologickych tkaniv v spojeni s niekto-
rymi ochoreniami [5]. V nasej praci sme sa zamerali na Stidium Strukturnych pozicii zeleza vo vybranych typoch
biologickych tkaniv pomocou Mdossbauerovej spektrometrie, ktora ma Siroké uplatnenie prave vdaka svojim
vyhodam ako st nedestruktivnost’ vzorky, vysoka selektivita, Strukturalna senzitivita atd’.

2. EXPERIMENTALNA CAST

2.1. SKUMANE VZORKY

Na $tadium boli vybrané tri typy biologickych tkaniv, konkrétne tkanivo 'udského mozgu, 'udskej a konskej
sleziny. Vzorky l'udského mozgu pochadzali z oblasti Globus Pallidus (Obr. 1), ktora je ¢ast'ou bazalnych gan-
glii a ktora stvisi s niektorymi neurodegeneracnymi chorobami. Vzorky jednotlivych tkaniv boli odobraté post
mortem na Ustave patologickej anatomie na LF UK v Bratislave. Odber vzoriek prebehol v stlade s protokolom
Helsinskej deklaracie. Specialna pozornost bola venovand manipulacii so vzorkami, aby neprili do kontaktu so
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zeleznymi/ ocelovymi predmetmi, preto boli odoberané porcelanovym nozom a spracovavané v sklenenych
nadobach. Cerstvé tkaniva boli lyofilizované (vakuové vymrazovanie) pouzitim $tandardnych metéd a nasledne
prevedené na praskova formu.

Thalamus

Motor Association
Cortex

Sensory

Striatum — Association
Cortex
Globus
Pallidus
externus
. Subthalamic Substantia
Globus Pallidus Nucleus Nigra

internus

Obr. 1 Schematické zobrazenie sagitalnej ¢asti 'udského mozgu

2.2. POUZITE METODIKY

Po odbere a naslednej uprave boli vzorky tkaniv analyzované pomocou Mdssbauerovej spektrometrie s vyu-
7itim izotopu *’Fe. Vietky experimenty boli vykonané v transmisnej geometrii pri izbovej teplote (<300 K) a pri
teplote kvapalného hélia (4,2 K) pomocou kryostatu. Na meranie bol pouZzity konvenény spektrometer s kon-
Stantnym zrychlenim a zdrojom y-Ziarenia °’Co zabudovanom v rédiovej matrici. Ziskané spektrélne parametre
ako izomérny posun (IS), kvadrupolové $tiepenie (QS), hyperjemné magnetické pole (Byy) a Sirka ¢iary (I) boli
vyhodnocované pomocou programu CONFIT [6]. Na kalibraciu rychlosti bola pouzita tenka folia z a-Fe
s hriibkou 12,5 um. Pri izbovej teplote boli mdssbauerove spektra prvy raz merané v SirSom rozmedzi rychlosti
(£ 12 mm/s) za ucelom kontroly mozného vyskytu magnetickych komponentov. Nasledne boli spektrda merané
vV uzSom rozmedzi rychlosti (£ 3 mm/s a = 4 mm/s) s cielom umoznit’ lepsiu analyzu ziskanych dubletov.

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Charakteristické mossbauerove spektra vybranych biologickych tkaniv su zobrazené na obrazku 2. Vsetky
tieto spektra boli merané pri izbovej teplote a v uzkom rozmedzi rychlosti (+ 4 mm/s) pre lepSie zobrazenie
spektralnych ¢iar. VSetky spektra maju dubletny charakter a mossbauerove parametre (Tab. 1) jednotlivych dub-
letov su charakteristické pre nemagnetické Castice, ktoré pri izbovej teplote vykazuju superparamagnetické
vlastnosti.

10000 Fr 1,00 1,00F
09995}~ L TE
-9 A 8 0,99 S o8
2 09990 - -2 %5 988
S 5 0,98 8
& 09985} el S 0961
S
< 09980 T 097 E .
< 94 F
S 09975} S S
s
] T 0% ]
B 09970 S © 092}
0,9965 - 0,95
0,9960 0.90
G ) £ ) 0,94
4 2 0 2 4 4 3 2 4 0 1 2 3 4 4 & o 4
rychlost’ ( mm/s) rychlost’ ( mm/s) rychlost' (mm/s)

Obr. 2 Mossbauerove spektra l'udského mozgu (a), l'udskej (b) a konskej sleziny (c) a ich spektralne kompo-
nenty merané pri teplote ~300 K.
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Tab. 1 Parametre ziskané z mossbauerovych spektier vybranych vzoriek meranych pri izbovej teplote.

Vzorka Komponent A (%) IS (mm/s) QS (mmls) I (mm/s)

Ludsky mozog D1 (ferihydrit/hematit) 79 0,35 0,57 0,57
D2 (ferihydrit) 21 0,38 0,66 0,34

D1 (ferihydrit) 46 0,34 0,55 0,32

Ludska slezina D2 (hematit) 28 0,37 0,97 0,41
D3 (Fe'") 26 0,45 0,53 0,28

D1 (ferihydrit) 44 0,31 0,60 0,31

Konska slezina D2 (hematit) 25 0,36 1,06 0,36
D3 (Fe' 31 0,45 0,59 0,28

A — plocha; IS — izomérny posun; QS — kvadrupodlové Stiepenie/ posun; I” — Sirka Ciary, By — hyperjemné magne-
tické pole

Parametre uvedené v tabulke 1 méZeme priradit’ trojmocnému Zelezu (Fe™) v molekule feritinu.

Pri nizkoteplotnych meraniach doslo k zmene v magnetickom usporiadani jednotlivych komponentov, ¢o sa
zaroven odrazilo na tvare vyslednych spektier. Nizkoteplotné mossbauerove spektra st superpoziciou niekol-
kych sextetov a jedného dubletu, ako je vidiet na obrazku 3. Rozdiely v $kalach y-osi spektier odrazaju rozdiely
v koncentracii zeleza v meranych vzorkach, ¢o plati aj pre spektrd merané pri izbovej teplote. VSetky spektra
obsahuju centralny dublet, ktory ukazuje, Ze nie u vSetkych komponentov doslo k usporiadaniu magnetickych
momentov, z ¢oho vyplyva, ze blokovacia teplota tychto komponentov je nizSia ako je teplota kvapalného hélia,
teda 4,2 K. Vsetky ziskané hodnoty spektralnych parametrov st uvedené v tabulke 2.
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Obr. 3 Mdssbauerove spektra 'udského mozgu (a), 'udskej (b) a konskej sleziny (c) a ich spektralne kompo-
nenty merané pri teplote 4,2 K.

Tab. 2 Parametre ziskané z mossbauerovych spektier vybranych biologickych tkaniv meranych pri teplote 4,2 K.

A r IS Qs B¢
Vzorka Komponent (%) (mmls) (mm/s) (mm/s) (M)
S1 (hematit) 59 0,59 0,45 -0,06 50,23
Ludsky mozog S2 (ferihydrit - jadro) 12 0,42 0,46 -0,13 48,16
S3 (ferihydrit - povrch) 17 0,73 0,45 -0,14 44,05
D1 (Fe") 12 0,34 0,44 0,60 -
S1 (hematit) 23 0,51 0,47 -0,12 50,88
udskd slezina S2 (ferihydrit - jadro) 18 0,46 0,48 -0,12 49,13
S3 (ferihydrit - povrch) 26 0,75 0,45 -0,11 46,57
D1 (Fe") 42 0,56 0,41 0,47 -
S1 (hematit) 13 0,39 0,51 -0,04 51,57
S2 (ferihydrit - jadro) 45 0,53 0,49 -0,07 49,74
Kosnka slezina  S3 (ferihydrit — povrch) 26 0,55 0,47 -0,09 4757
S4 (maghemit) 14 0,81 0,42 -0,05 44,25
D1 (Fe") 2 0,45 0,45 0,54 -

A — plocha; IS — izomérny posun; QS — kvadrupodlové Stiepenie/ posun; I” — Sirka Ciary, By — hyperjemné magne-
tické pole

Vel'mi podobné spektra a parametre dubletov boli uvedené v [7] a [8], kde boli merané vzorky tkaniv I'ud-
ského srdca a sleziny. Pritomnost’ tohto dubletu v nizkoteplotnych meraniach mohla byt spdsobend pritomnos-
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tou molekuly hemosiderinu. Je vel'mi pravdepodobné, ze Zelezo v mozgu je tiez viazané v tejto forme. Presnej-
Sie charakterizovanie tychto dubletov nebolo mozné.

Porovnanim nasich vysledkov s d’alou literatirou mozeme Zelezo v tychto tkanivach priradit’ Fe', ktoré je via-

zané v molekule feritinu. Podl'a spektralnych parametrov uvedenych v tabul’ke 2 mézeme konstatovat’, Ze hodno-
ty st podobné, ale nie rovnaké, ako hodnoty pre hematit, ferihydrit, pripadne magnetit, ktory sa nachadza na
povrchu molekuly feritinu.

4. ZAVER

Zelezo je jednym z najdolezitejsich stopovych prvkov nachadzajucich sa v Zivom organizme. Podiel’a sa na
mnozstve rozliénych nevyhnutnych procesov, ako je napriklad transport kyslika, jeho vyuzivanie v oxidacno-
redukénych reakciach, ale aj transport elektronov, ¢i syntéza DNA. V naSej praci sme Sa zamerali na $tadium
eleza z pohladu demontracie jeho magnetickych vlastnosti a §truktirnych pozicii. Na §tadium sme pouzili > Fe
Mossbauerovu spektrometriu. Pomocou tejto metddy sme vo vybranych typoch biologickych tkaniv potvrdili
pritomnost’ nemagnetickych castic pri izbovej teplote. Pri nizkoteplotnych meraniach doslo k odhaleniu novych
magnetickych komponentov, no urcitd cast’ stile vykazovala nemagnetické vlastnosti, z Coho vyplyva, ze ich
blokovacia teplota je nizsia ako 4,2 K. Na zaklade hodnoét spektralnych parametrov moézeme konstatovat’ pritom-
nost’ roznych oxidov Zeleza v biologickych tkanivach.
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Abstrakt: Vysokochrémové feritické/martenzitické ocele sii povazované za najvhodnejsie materidly pre
buduce reaktory 4. generdcie. Prispevok sa zaoberd stanovenim viastnosti defektov a kvality mikrostruktury v
neutronmi oziarenych Fe-Cr-C zliatinach, pomocou pozitronovej anihilacnej spektroskopie. Zistilo sa, zZe
pociatocna mikrostruktura tychto zliatin, urcena koncentraciou Cr a C, ako aj tepelna uprava, maju vplyv na
tvorbu a distribuciu defektov po ozZiareni neutronmi.

KUPucové slovd: PAS, CDBS, Fe-Cr-C zliatiny
1. UVOD

Koncepty reaktorov budicej generacie st zaloZzené materialoch, ktoré budii schopné odolavat’ vysokym
prevadzkovym teplotam, vysokej hustote toku neutréonov ako aj koréznemu prostrediu. Feriticko/martenzitické
ocele (F/M) st povazované za najvhodnejsich kandidatov na konstrukéné materialy pre Generation 1V (GEN 1V)
reaktory, kvoli ich zvySenej odolnosti voéi radiaénému objemovému rastu, vys$Sej tepelnej vodivosti, nizsej
tepelnej rozt'aznosti, niz§ej hodnote tecenia (creep) a taktiez aj menSiemu posunu krivky nulovej huzevnatosti
[1,2]. Avsak, aplikovatelnost’ tychto oceli pre vnutroreaktorové komponenty bude zalezat’ najmid na ich
radiacnych efektoch prebiehajticich pri oziareni neutrénmi.

Hlavnym primesnym prvkom v tejto kategorii oceli je chrom. Je vSeobecne zname, ze pridavanie Cr do ocele
zlepSuje zakladné vlastnosti ocele ako s odolnost’ voci korozii a tepelny creep. Pritomnost’ Cr taktiez zmieriiuje
radiaéne indukovany objemovy rast ako aj ovplyviiuje radia¢ne indukované tvrdnutie a krehnutie ocele [3],
avSak tento mechanizmus eSte stale nie je Uplne vysvetleny, pricom zakladnym predpokladom je, ze prave Cr
urCuje odozvu materidlu na oziarenie v zmysle vytvarania nano§truktir a tym padom aj zmien mechanickych
vlastnosti. Pre spravne chemické zlozenie ocele, v zavislosti na aplikacii, je dolezité poznat’ vplyv koncentracie
Cr a inych prvkov na spravanie sa materialu pocas oziarenia.

Koncentracia Cr vo vysokochromovych F/M oceliach sa pohybuje vrozmedzi 2,5 — 17 hm.% [2,4].
Koncentracie okolo 8-9 hm.% Cr s povazované za najvhodnejsich kandidatov na ocele pre GEN IV reaktorov

[5].

Okrem vplyvu legujtcich prvkov na odozvu materialu na oziarenie je d’alsim faktorom, ktory moze mat
vplyv na tvorbu defektov a degrada¢né zmeny mechanickych vlastnosti oceli pri oziareni, pociato¢na
mikros§truktara ocele [6]. Jednym zo zakladnych parametrov, ktoré su zodpovedné za variacie v mikrostruktire
zliatin a vlastnosti defektov po oZiareni je mnoZstvo a distribucia uhlika v matrici. Uhlik l'ahko segreguje na
dislokéaciach a hraniciach zfn a taktiez sa viaze na neutronmi indukované defekty ako su vakancie, zhluky
intersticialnych atdmov a precipitaty [7]. Takto vzniknuté nanodefekty zabranuji pohybu volnych dislokacii,
¢im dochadza k stvrdnutiu ocele a naslednému skrehnutiu. Tato praca sa zaobera §tadiom vplyvu pociatocnej
mikrostruktiry ocele na tvorbu defektov po oziareni neutronmi v Fe-Cr-C zliatinach.
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2. MATERIALY A OZAROVACIE PODMIENKY

Merané Fe-Cr-C zliatiny boli pripravené tavenim priemyselného Fe (obsahujiiceho C) a Cr. Po odliati boli
ziskané ingoty tvarnené za studena pri ochrannej atmosfére do formy platov, ktoré boli nasledne zihané vo
vysokom vakuu po dobu 3 h na teplote 1320 K. Tento proces bol nasledovany kalenim vzduchom na izbova
teplotu. V désledku uvol'nenia vnutornych napéti po kaleni bolo nasledne vykonané poptstanie po dobu 4 h pri
teplote 1000 K s vol'nym ochladzovanim na vzduchu. Chemické zloZenie vzoriek udava Tabulka 1.

Tab. 1: Podiel jednotlivych prvkov (hm.%).
Feritické Fe-Cr-(NiSiP) zliatiny

ID Short name C Cr N Si P Ni S Al
G379 Fe* <0.005 0.002 < 0.005 0.001 0.003 0.007 < 0.005 0.023
G384 Fe-5Cr-NiSiP 4.9 0.219 0.033 0.097 0.026
G385 Fe-9Cr 9.1 0.004 0.003 0.009 0.027
G389 Fe-9Cr-NiSiP 9.1 0.212 0.032 0.092 0.028
G394 | Fe-14Cr-NiSiP 14.4 0.194 0.031 0.087 0.025

Feriticko/Martenzitické Fe-Cr zliatiny
ID Short C Cr N Si P Ni \ Mn S Ti Al (0]
name
L252 | Fe-9Cr | 0.02 | 8.4 | 0.015 | 0.09 | 0.012 | 0.07 | 0.002 | 0.03 | 0.00066 | 0.0034 | 0.0069 0.066
(mart.)
Feriticko/Martenzitické ocele
ID Short name C Cr N Si P Ni Vv Ta w Mn Mo
E97 Eurofer 97 0.12 8.96 | 0.016 0.07 | <0.005 | 0.07 | 0.19 | 0.13 1.1 0.43
T91 steel 0.1 8.32 0.03 0.32 0.02 0.24 | 0.24 <0.01 | 0.43 | 0.96

Oziarenie neutrénmi bolo vykonané na reaktore BR2 v Mole v Belgicku. VVzorky boli oZarované pri teplotach
290 a450°C, hustota toku neutrénov bola na trovni 1,5.10%n.cm?s?, celkové fluencia dosiahla hodnotu
1,1.10% n.cm resp. 0,167 dpa (Fe).

3. EXPERIMENTALNA TECHNIKA - POZITRONOVA ANIHILACNA SPEKTROSKOPIA (PAS)

PAS je osvedfend nedesStruktivna metdéda na testovanie materidlov, ktorej zdkladom je implantacia
pozitronov z radioaktivneho zdroja do vzorky a ich nasledna elektromagneticka interakcia s elektronom. Pri tejto
interakcii dochadza k ich vzajomnej anihilacii spojenej s vyziarenim dvoch fotonov o energii 511 keV. Pozitron
ma v materiali vybornu pohyblivost’, kde najskor termalizuje (~1 ps) a potom difunduje (~100 nm) do oblasti so
znizenou hustotou ¢astic latky, ktora znaci defekt materialu (Obr. 1).

V1,27 MeV
e*zdroj v / Termalizécia

000000

002000
o o d&o‘oo‘v 0,511 MeV

v 0,511 MeV Zachytenie a anihilacia

Obr. 1 Schéma pozitronovej anihilacie.

Tato metoda je citliva na defekty vakancného typu, ktorej rozliSovacia schopnost’ je relativne vysoka, dokaze
rozoznat 1 defekt na 107 atémov [8]. Jednou z metéd PAS je metéda Dopplerovského rozsirenia spektra
(CDBS). Tato metdda poskytuje unikatne informacie o hybnosti elektron-pozitronového paru po procese ich
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anihilacie. Z nameraného dopplerovského spektra sl extrahované dva parametre, S parameter a W parameter.
Tieto parametre s definované ako podiel oblasti s malou (|p,| < 2,5.1072 mqyc) a velkou (15.1072 myc <
|p,] < 25.1073 myc) hybnostou k celkovej hybnosti (p,- longitudindlna zlozka hybnosti pozitron-elektron
pozdiz smeru emisie fotéonov, ¢ — rychlost svetla). Z fyzikalneho pohladu je S parameter proporcionalny
mnoZzstvu pozitrénov anihilujicich na valenénych elektronoch teda na vakanciach. ZjednoduSene je mozné
povedat’, Ze S parameter indikuje pritomnost’ defektov vakanéného typu.. Parameter W naopak koreSponduje
s anihilaciou pozitrénov S elektronmi na nizsich orbitaloch s vy$Sou hybnostou a tym padom nesie informaciu
o0 chemickom zlozeni prostredia v okoli anihilacie.

4. VYSLEDKY CDBS

Merané vzorky je mozné rozdelit’ do troch skupin v z&vislosti na poc¢iato¢nej mikrostruktire: vzorky G379-
G394 su feritické Fe-Cr zliatiny, vzorka L252 je feriticko-martentiticka Fe-Cr zliatina a vzorky E97 a T91
predstavuju  feriticko-martenzitické oceli. Struktira dvojfazovych oceli pozostava z feritickej matrice
a pritomnost'ou martenzitickych dosticiek, ktoré sa tvoria pri kaleni na vzduchu v pdvodnych austenitickych
zrnach. Obsah martenzitu zvySuje pevnost’ zakladného materialu a feritickd matrica zabezpecuje vel'mi dobré
tvarne vlastnosti.

S a W parametre z CDB spektra pre neoziarené a oziarené pri 290°C vzorky zobrazuje Obr. 2. a Obr. 3.

W-par NeozZiarené
0.016

pureFe
0.015

G379
0.014 © G384

00G389
0.013 G394
G385 °
T91 L252

0.012 °o,

0.011
0.01

0.009
0.35 0.355 0.36 0.365 0.37 0.375 0.38 0.385 0.39 0.395 0.4

S-par.
Obr. 2: S a W parameter pre neoziarené vzorky.

Na obr. 2 je mozné vidiet, Ze vSetky vzorky sa nachadzaju relativne blizko pozicie reprezentujucej Cisté
neoziarené bezdefektové zelezo. Treba si v8ak v§imnut', Zze hodnota parametra S je pre feriticko-martenzitické
zliatiny vysSia ako pre ¢isto feritické zliatiny, ¢o znaci vacSie mnozstvo defektov vakanéného typu, toto najlepsie
znazoriuje porovnanie vzoriek G385 a L1252, ktoré maju takmer rovnaké mnozstvo Cr avsak sa liSia pociato¢nou
mikrostruktarou.
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W - par 290°C
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Obr. 3: S a W parameter pre vzorky oziarené pri 290°C.

Pri neutrénovom oziareni vzoriek pri 290°C doslo k vyraznému narastu parametra S, teda mnozstva defektov
vakan¢ného typu oproti zakladnému stavu. Pri porovnani hodnét parametra S pre vzorky G385 a L252 v obr. 2
a 3 je mozné vidiet’ vyrazni zmenu, kde v prvom pripade mala viac defektov vakanéného typu vzorka L.252 a po
oziareni, naopak, G385. Toto je spdsobené rozli¢nou distribiciou atdmov uhlika v matrici. Uhlik silno interaguje
s vakanciami, ktoré vznikli pri oZiareni neutronmi za vzniku stabilnych komplexov uhlik-vakancia (CVa, C,Va,
C4Va, a vicsie). Ked'ze tieto CVa komplexy su prakticky imobilné (migracna energia v Zeleze je ~1,13 eV)
sposobuji zachytavanie d’alich radiaéne indukovanych vakancii (migraéna energia je na urovni ~0,64 eV)
a dochadza k narastu velkosti klastra vakancii. Pri feritickych zliatinach (G385) su atomy uhlika rovnomerne
distribuované v matrici a pripravené interagovat’ s radiacne indukovanymi defektami, zatial' ¢o pri feriticko-
martenzitickych zliatinach (L252) sa atomy C segregujui na hraniciach zin/dosti¢iek. Pokles S parametra pri
vzorkach G384, G389, G394 oproti G385, je spdsobeny vacsim mnozstvom legujicich atomov (P, Ni, Si)
rozpustenych v matrici (vid’. Tab. 1), ktoré pdésobia ako miesta zaniku (sinks) pre vakancie podobne ako napr.
hranice zin. Pokles parametra W pri vzorkach G389, G394 a E97 je s najva¢Sou pravdepodobnost'ou sposobeny
tvorbou Ni, P, Si klastrov.

W - par 450°C
0.016

[CELLREF]

0.015 °

0.014
G389
®

0.013 °
0.012 °
0.011

0.01 pureFe_ozZ
[ J

0.009
0.35 0.355 0.36 0.365 0.37 0.375 0.38 0.385 0.39 0.395 0.4

S - par
Obr. 4: S a W parameter pre vzorky oZiarené pri 450°C.
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Na obr. 4 je vidiet, ze pri ozarovani pri 450°C klesla hodnota parametra S na uroveii neoziarenych vzoriek.
Tento pokles mnozstva defektov vakancného typu je spdsobeny tym, ze pri teplotich 400-450°C dochadza
k rozpadu spominanych stabilnych CVa komplexov [9] zachytavajucich radiaéne indukované defekty, ktoré tak
nasledne mézu vol'ne migrovat’ k miestam zaniku (sinks). Je teda mozné povedat, Ze ozarovanie nad urcitou
teplotou nevedie k tvorbe defektov vakanéného typu.

5. ZAVER

V tejto praci boli metéodou pozitronovej anihilaénej spektroskopie (PAS), konkrétne metodou
Dopplerovského rozsirenia spektra (CDB) skumané neutronmi oziarené Fe-Cr-C zliatiny s odlisnou
koncentraciou Cr apociatoénou mikrostruktirou (feritické, feriticko-martenzitické) charakterizovanou
rozdielnou distribticiou atdbmov C v matrici. Z merani je vidiet, Ze hodnota parametra S, ktory kore$ponduje
s mnozstvom defektov vakancného typu, je pri feritickych zliatinach vysSia oproti feriticko-martenzitickym
zliatindm, toto je najlepSie vidiet’ na vzorkach G385 a L252, ktoré obsahuju priblizne rovnaké mnozstvo Cr
avsak ich pociatocnd mikrostruktara je odlisna. Na zéklade vysledkov je mozné vyzdvihnut dolezitost’ korelacie
medzi pociato¢nou mikrostruktirou/distribuciou uhlika a vyvoj radiacne indukovanych defektov pri oziareni.
Pritomnost’ C vo feritickej mikrostrukture podporuje vznik klastrov vakancii v dosledku tvorby stabilnych CVa
komplexov, na ktorych sa zachytavaji a zhlukuju radia¢ne indukované vakancie, ktoré tak nem6zu migrovat’ k
miestam zaniku (sinks) a zaniknit’. Tento predpoklad podporuju aj vysledky merani pri oziareni pri 450°C, kde
dochadza k vyraznému poklesu parametra S pre vSetky vzorky, ¢o je sposobené tym, ze pri takto vysokej
ozarovacej teplote dochadza uz krozpadu stabilnych CVa komplexov. Je teda mozné predpokladat, ze
pritomnost C v matrici meni zavislost koncentracie Cr na radia¢ne indukovany objemovy rast materialu
a potlaca jeho priaznivy vplyv.
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Abstrakt: Cldnek je vytahem z bakaldarské prace, kterd se zaobird validacnimi benchmarkovymi databdzemi v
oblasti reaktorové fyziky a roli stochastickych kodii pri jejich tvorbé. Stezejni cast této prdace se zabyva procesem
validace a benchmarkovymi databdzemi v ramci OECD/NEA. Nejvice prostoru je vénovdno projektu IRPhE,
popsan je takeé format prispévku do jeho databaze. V praktické casti jsou vyuzity MCNP/X kody zejména k urcent
zdkladnich neutronové-fyzikdalnich parametrii vybrané aktivni zény reaktoru LR-0. Vypoctené hodnoty jsou po-
rovnany s redalné namérenymi daty.

Kli¢ova slova: validace, benchmarkové databdaze, IRPhEP, MCNP/X, LR-0
1 UvoD

Pfi vyuZzivani vypocetniho kodu v oblasti souvisejici s jadernou bezpeénosti je nutné posuzovat, zda napliuje
pozadavky na kvalitu podminujici jeho pouziti. Soucasti takového hodnoceni je tzv. proces validace, v jehoz
ramci jsou hodnoty vypoctené kddem srovnany s experimentalnimi daty nebo s hodnotami vypoctenymi diive
validovanym koédem. Experimentalni data jsou obvykle ziskdvana pomoci benchmarkovych experimentti sdru-
zovanych do databazi. Do tvorby pfispévku do benchmarkové databaze v oblasti reaktorovych experimentd
a experimentll z oblasti kriticnosti vstupuje na n¢kolika mistech nutnost pouziti vypocetniho kédu. Pro tyto tcely
byvaji v téchto databazich obvykle voleny kody zalozené na metodé Monte-Carlo.

V ¢lanku je predstaven proces validace, benchmarkové databaze v ramci OECD/NEA a format piispévku do
databaze IRPhEP. Dale je zde prezentovano vyuziti MCNP/X kodt zejména k ur¢eni zakladnich neutronoveé-
fyzikalnich parametrii vybrané aktivni zony reaktoru LR-0 jako soucast ptipravy benchmarkové valida¢ni ulohy.
Provedené vypocéty maji za cil demonstrovat piesnost MCNP/X kédu a jejich vhodnost pro aplikace v oblasti
benchmarkovych experimenti srovnanim jimi vypoctenych hodnot s readlné naméfenymi daty. Nejvice prostoru
je vénovano projektu IRPhE, protoze se jednd o relativné moderni iniciativu s celosvétovym vyznamem
avramci Ceské republiky jiz do néj experimenty na reaktoru LR-0 aktivng pfispiva Centrum vyzkumu ReZ,
s.r.0. Navic ma pro benchmarkové experimenty potencial i reaktor VR-1 provozovany KJR FJFI CVUT v Praze.
Protoze vyznam benchmarkovych databazi s rozvojem vypocetnich kéda nadale poroste, jednd se o aktualni
téma s velkym piesahem.

2 VALIDACE VYPOCETNIHO KODU

Vypocetni nastroje se v reaktorové fyzice vyuzivaji prakticky od pocatku jejiho rozvoje a jejich vyznam
s pokracujicim vyvojem vypocetni techniky neustale roste. Pfi vyuzivani poé¢itacového programu, a tedy i vypo-
Cetniho kodu, je nutné posoudit, zda napliiuje pozadavky na kvalitu podminujici pouziti v ramci daného pole
pusobnosti. To je obzvlasté dilezité v oblasti jaderné bezpec¢nosti.

Jednim z aspektti hodnoceni kvality vypoc¢tového programu je provéteni presnosti jim dodavanych vysledkt
pomoci tzv. procesu validace. Ten je definovan normou CSN EN ISO 9000 [1] jako ,,potvrzeni prostfednictvim
poskytnuti objektivnich diikazti, ze pozadavky na specifické zamyslené pouziti nebo na specifickou aplikaci byly
spInény.” Konkrétné pro vypocetni prostredky je jako zplsob poskytnuti objektivnich diikazti obvykle zminova-
no porovnani s experimentalnimi daty.
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Validaci je nutné odlisit od ptibuzného procesu verifikace. Rozdil mezi nimi zjednodusené formuluji Boehm
a Blottner v [2, 3] tak, Ze verifikovany kod ,,spravné fesi rovnice a validovany ,.fesi spravné rovnice.* Obdobné
Roache tika v [4], Ze ,,verifikace se zabyva matematikou a validace fyzikou.*

2.1. LEGISLATIVNi A NORMATIVNI RAMEC HODNOCENi VYPOCTOVYCH PROGRAMU V CES-
KE REPUBLICE

Usttednim dokumentem stanovujicim v Ceské republice postup hodnoceni vypoétovych programii - a tedy
i postup valida¢niho procesu vypocetniho kédu - je Smérnice k hodnoceni vypocétovych programii pro posuzova-
ni jaderné bezpe&nosti, VDS 030, revize &. 1 [5], vydana SUJB a platna od 4. dubna 2001.

Samotnou validaci se Smérnice zabyva v oddilu 4.3.5.3., kde je feceno, ze ,,u rozsahlych a naroénych pro-
gramu posoudi Komise moznost sestaveni ¢i vyuziti i ve svété existujicich povinnych valida¢nich tloh na zakla-
dé experimentalnich, provoznich ¢i jinych referencnich dat. Je mozné provést i porovnani s vysledky jiného
ovéteného softwaru. Cilem je proveéfit zda software plni pozadavky uzivatele a potvrzuje zalozené piedpokla-

dy.« [5]

Tento oddil v ramci popisu zavedeni validace do procesu hodnoceni zmituje valida¢ni ulohy, jejichz zpraco-
vani predkladatelskou organizaci tvoii podstatu validace vypoctového programu v pribéhu procedury hodnoce-
ni. Sada validacnich uloh obvykle obsahuje obecné ulohy, pro které byla shoda demonstrovana zpravidla jiz
samotnymi tviirci programu, na coz se predkladatelska organizace muze odkazat. I pfesto je ale pti validaci vzdy
nutné, aby i samotna predkladatelska organizace predlozila SUJB n&které tilohy piepogitané vlastnoruéng. Podle
Smérnice je totiz moznost vyuziti hodnoceného programu vazana také na prokazani znalosti pouziti programu
a jeho aplikovatelnost v podminkach daného zatizeni [5].

2.2. BENCHMARKOVE DATABAZE SPRAVOVANE OECD/NEA

Protoze ve vét§in€ piipadd neni pro dané zatizeni mozné ziskat dostate¢né dobie definovana vstupni data pro
vytvoreni vypoéetniho modelu vhodného pro porovnani s experimentem, nabyvaji v procesu validace na vyzna-
mu pravé mezinarodni benchmarkové® databize, moznost jejich? vyuZiti je téZ zmifiovana ve vyie citovaném
odstavei Smérnice. V soucasnosti se mezi celosvétoveé nejvyznamnéjsi validaéni benchmarkové databéaze tadi ty
vedené pod OECD/NEA. Z pohledu vypoctu kritiCnosti existuji v ramci jeji databanky dvé hlavni databaze -
ICSBEP a IRPhEP.

ICSBEP

International Criticality Safety Benchmark Evaluation Project vznikl v roce 1992 jako iniciativa U. S. DOE
a tii roky pozdéji se stal oficialni aktivitou OECD/NEA. ICSBEP se vénuje kompilaci dat z kritickych a podkri-
tickych experimentdl pro vyuziti v bezpecnostnich analyzach v oblasti kriti¢nosti. Vysledky ¢innosti ICSBEP
jsou dokumentovany v tzv. ICSBEP Handbooku, ktery k roku 2016 (verze Handbooku z roku 2015) obsahuje
4874 benchmarkovych konfiguraci [6].

IRPhEP

International Reactor Physics Experiment Evaluation Project byl zahajen jako pilotni projekt NSC v roce
1999. Tento projekt ptevzal strukturu ICSBEP, ale zacal se vénovat kromé méteni parametrt kritické ¢i podkri-
tické konfigurace také jinym integralnim veli¢inam (napf. reak¢ni rychlost). Zatimco ICSBEP je tedy zaméten
na ,,makroskopicky pohled“ na bezpe¢nost reaktoru (hodnota koeficientu nasobeni), data sesbirand IRPhEP se
navic vénuji i lokalnim staviim systému. IRPhEP se stal oficilni aktivitou OECD/NEA v roce 2003, stejné jako
v ptipadé¢ ICSBEP je vystupem tohoto projektu tzv. IRPhE Handbook. Jeho verze z roku 2015 obsahuje 139
benchmarkovych konfiguraci [6, 7].

lBenchmarkem se obvykle rozumi jisty referen¢ni standard v konkrétni oblasti. V tomto ptipadé se jedna pravé o sadu dat ziskanou beé-
hem (benchmarkového) experimentu, s kterou se porovnavaji vysledky ziskané pomoci validovaného programu.
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Protoze se oba tyto projekty zaméfuji na shromazd’ovani dat z podobn¢ oblasti, tak n¢které benchmarky maji
své misto v obou projektech a jiné jsou sice jiz obsazeny v databazi ICSBEP, ale do databaze IRPhEP se dostaly
v rozsifené podobe. Je tedy nutna vzajemna spoluprace, aby se jejich aktivity nepfekryvaly, uvadéna data nebyla
v konfliktu a misto toho se navzajem dopliiovala [7].

2.3.  PRISPEVEK DO DATABAZE IRPHEP

Format piispévku do databaze IRPhEP je pfesné dan a disledné dodrzovan. Struktura piispévku byla pfevza-
ta z ICSBEP - pomineme-li jeho rozsiteni o v ICSBEP se nevyskytujici méfeni, tak ptispévek do databaze
IRPhEP obsahuje navic jen informace o teploté, za které bylo méfeni provadéno. Kvili zachovani jednotné
struktury databaze je tfeba, aby pfispévky dodrzovaly danou Sablonu jiz ve fazi evaluace. Pravidla pro formato-
vani jsou detailné rozebrany v Evaluaéni piiru¢ce IRPhEP [8]. Obr. 1 prezentuje hlavni ¢asti piispévku do této
databéze.

Popis provadénych experimentd

Y

Evaluace experimentalnich dat

y

Specifikace benchmarkoveho modelu

Y

Vysledky vzorového piepoétu

Obr. 1: Hlavni ¢asti prispévku do databaze IRPhEP

Hlavnim vystupem benchmarkového experimentu je tzv. benchmarkova hodnota métené veli¢iny. Ta se ziska
z experimentalni hodnoty pfi¢tenim systematické odchylky, ktera je zpusobena zjednoduSenimi pouZzitymi
v benchmarkovém modelu. Benchmarkovy model piedstavuje vypocéetni model, ktery reprezentuje experiment
tak dobre, jak je to mozné. V piispévku je popsan proces, pomoci kterého 1ze benchmarkovy model ziskat, a to
nezavisle na pouzitém vypocetnim kodu, vyznamny je hlavné popis pouzitych zjednoduseni oproti realité. Vliv
pouzitych zjednoduSeni na hodnotu modelované veli¢iny je obvykle kvantifikovan pomoci vypoétu modelu,
ktery tato zjednoduseni neobsahuje. Vysledna nejistota benchmarkové hodnoty méfené veli¢iny je tvofena kom-
binaci nejistoty experimentalni hodnoty s nejistotou zptisobenou zjednodusenimi pouzitymi v benchmarkovém
modelu. Pti provedeni pfepo¢tu benchmarku ve vypocetnim kddu je pravé benchmarkova hodnotou o¢ekavanym
vysledkem [8].

2.4. IRPHEP A CESKA REPUBLIKA

V soucasné dobé je jedinym &eskym piispévatelem do projektu IRPhE Centrum vyzkumu Rez, s.r.o., které
provadi benchmarkové experimenty na reaktoru LR-0. Ten mé pro tento druh experiment dobré predispozice
diky neméfitelnému vyhoteni paliva a obecné dostatecné piesn¢ popsanym parametrGm aktivni zony, kterd je
navic vysoce flexibilni. Vyznamny je také fakt, Ze jsou pouzivany palivové ¢lanky, které jsou zkracenymi ver-
zemi ¢lankd typu VVER-1000, ptipadné VVER-440.
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Kanily pro
instrumentaci

Palivova kazeta

typu VVER-1000

Vestavba PTFE

Obr. 2: Padorys modelované AZ reaktoru LR-0

Déle ma v Ceské republice potencial pro piispivani do databaze IRPhEP i reaktor VR-1 provozovany Kated-
rou jadernych reaktor FJFI CVUT v Praze. Vlastnosti, diky kterym je reaktor VR-1 vhodny pro benchmarkové
experimenty, jsou podobné tém u reaktoru LR-0, tedy zejména neméfitelné vyhoteni paliva. Mimoto poskytuje
VR-1 vysokou variabilitu konfiguraci aktivni zony od kompaktnich jednoduchych zon az po rozlehlejsi a slozi-
t&j$i zony. K prestavbam zony reaktoru VR-1 dochazi 1-2x za rok, kazdoroéné je zde navic provadén zakladni
kriticky experiment, ktery by mohl byt vyuzit pro benchmarkové G¢ely. Kromé& méfeni parametrii kritické konfi-
gurace je mozné zkoumat mimo jiné i rozlozeni hustoty toku neutroni pomoci plynovych komor ¢i dratovych
aktivacnich detektord.

3 VYPOCET PARAMETRU AKTIVNiI ZONY REAKTORU LR-0

Modelovana aktivni zona reaktoru LR-0 se sklada z 6 kazet typu VVER-1000 s obohacenim 3,3 %, experi-
mentalniho suchého kanalu ve stiedu aktivni zony a nékolika suchych kanali ulozenych v reflektoru vné paliva
obsahujicich detektory neutronového toku systémt méfeni vykonu. Je pouzita pouze Cistd demineralizovana
voda bez obsahu kyseliny borité. Centralni suchy kanal obsahuje vestavbu z polytetrafluoretylenu. Ta byla zvo-
lena v ramci vyzkumu neutronové-fyzikalnich vlastnosti aktivnich zon obsahujicich fluoridové soli. Pouziti
PTFE, slouceniny s vysokym obsahem fluoru, pomaha pfi vyzkumu na reaktoru LR-0 také k vytvafeni mezina-
rodni databaze valida¢nich tloh pro oblast validace vypocetnich koda pro technologie zaloZené na slou¢eninach
fluoru [9]. Pidorys modelované AZ se nachazi na Obr. 2.

Pro potteby bezpecnostnich analyz nebo podkladt pro navrh nové konfigurace aktivni zony jsou hlavnimi
ur¢ovanymi parametry LR-0:

1. ocekavana kriticka vyska moderatoru,
2. hladinovy koeficient reaktivity a
3. reaktivita vazana na systém havarijnich klastrt (tzv. vaha klastri).
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Ovéfteni vypocetni hodnoty kritické vysky moderatoru je zakladnim cilem kazdého experimentu na reaktoru
LR-0. Urgeny hladinovy koeficient reaktivity® slouzi pro spravné nastaveni havarijnich ochran tak, aby Gerpanim
nad kritickou hladinu nemohla byt vnesena reaktivita, ktera by vedla k poruseni limitd rychlosti zmény vykonu
reaktoru. UrCena reaktivita vdzand na systém havarijnich klastrii doklada plnéni limitni podminky pro zasobu
reaktivity pro bezpe¢né odstaveni reaktoru.

Pfi daném experimentu byla kriticka hladina urcena jako 464,2 mm. Vypoctené hodnoty reaktivity v jednot-
kach pcm a jejich smérodatné odchylky pro hladinu zaplaveni 464,2 mm (kriticka hladina) a vypocetni odhady
hladinového koeficientu reaktivity v jednotkach pcm/cm se nachazeji v Tab. 1 a Tab. 2. Vaha klastrii nebyla
z technickych diivodu pfi tomto experimentu méfena, a proto neni proveden ani jeji vypocet [9].

Tab. 1: Vypoétené hodnoty reaktivity pro hladinu zaplaveni 464,2 mm v jednotkich pcm

MCNPS5 1.60 MCNP6 1.0 MCNPX 2.7.0
ENDF/B-VII.1 31+9 26+9 31+9
ENDF-V1.6 471 +9 -460 + 9 469+ 9
JEFF-3.2 145+9 151+9 N/A®
JENDL-4.0u2 71+9 56+9 26+9
CENDL-3.1 58+ 9 -64+9 54+9
RUSFOND-2010 81+9 88 +9 74 +9

Tab. 2: Vypocetni odhady hladinového koeficientu reaktivity v jednotkach pcm/cm

MCNPS5 1.60 MCNP6 1.0 MCNPX 2.7.0
ENDF/B-VII.1 375+£13 378 +13 396 £ 13
ENDF-VI.6 401+ 13 401 + 13 369+ 13
JEFF-3.2 392413 390+ 13 N/A
JENDL-4.0u2 359+ 13 359+13 405+ 13
CENDL-3.1 394 +£13 395+13 390 £13
RUSFOND-2010 400 £ 13 385+13 395+13

Porovnanim vysledkd vypoctenych jednotlivymi kody je patrné, Ze rozdily mezi nimi se ve vét§iné piipada
pohybuji na trovni smérodatné odchylky a jsou fadové mensi nez rozdily zplisobené zménou pouzité knihovny
jadernych dat; jediny pozorovatelny efekt volby kodu je patrny pro knihovnu JENDL-4.0u2a pouziti kodu
MCNPX 2.7.0. Zahrnuti termalnich u¢innych prafezi pro UO,, obsazenych v knihovné ENDF71SaB, mélo na
vypoéteny Ke zanedbatelny vliv. Pouze v pfipadé CENDL-3.1 ¢inil rozdil (40 = 10) pcm. U hladinového koefi-
cientu reaktivity se rozdily zplsobené zahrnutim téchto termalnich Uéinnych prufezi pohybovaly okolo
(40 + 20) pcm/cm.

3.1. SROVNANIi VYPOCTENEHO KOEFICIENTU NASOBENI SE SKUTECNOU HODNOTOU

Nejvétsi odchylku vypoéteného K od experimentalni hodnoty (ke = 1 pro kritickou hladinu zaplaveni) vy-
kazovaly vypocty pii pouziti knihovny JEFF-3.2 a zejména zastaralé verze knihovny ENDF/B: ENDF/B-VI.6.
Pro tyto knihovny byly prozkoumany ptic¢iny pozorovanych diskrepanci a pfi zahrnuti systematickych odchylek

2Urc‘:eni hladinového koeficientu je provadéno vypocetnim odhadem reaktivity v modelu, kde je ke kritické hladin€ pfidano +10 mm.
Zmeéna reaktivity mezi variantami kritické hladina a hladina +10 mm je brana jako vypoéetni odhad hladinového koeficientu [9].
Vypocet s touto kombinaci kod-knihovna se nepodafilo provést.
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uvadénych v oficialnich dokumentech bylo i u nich dosazeno shody s o¢ekavanym vysledkem. Na druhou stranu
je patrné, Ze s vlivem pouzitych knihoven je nutné byt pfedem obeznamen.

ProtoZe pfesnost modelu je dana nejistotami v jeho parametrech, byla dale na zaklad¢ udaju v [9] uréena cel-
kova evaluovana nejistota ke pfi daném experimentu jako oy = 0,001. Piipadna zjednoduSeni vypocetniho
modelu oproti realité¢ vnasi do vypoctu dalsi nejistoty, ale i pii jejich zanedbani se ukdzalo, ze kromé vyse disku-
tovanych piipadi se vypoétena hodnota Kei nachazi méné nez 1 oy 0d experimentalni hodnoty.

3.2. SROVNANI VYPOCTENEHO HLADINOVEHO KOEFICIENTU REAKTIVITY SE SKUTECNOU HODNOTOU

Experimentalné byla hodnota hladinového koeficientu reaktivity ur¢ena jako 356 pcm/cm [9]. Tato hodnota
je ale poznamenana nejistotami a jistou limitaci jeji platnosti je fakt, Ze odhad hladinového koeficientu béhem
méfeni muze byt narusen nehomogenitou, nejcastéji pokud meéteni probiha v blizkosti distanéni miizky (Cast
méfeni je na miizce, ¢ast mimo ni a dochazi ke zménam absorpce a neutronové-fyzikalnich vlastnosti paliva
obecng). Poté jsou ¢astetné naruseny predpoklady pouziti z teorie metody tohoto méfeni. I pies tato omezeni je
mozné ji pouzit jako doklad funkénosti modelu [7]. Pii uvazovani téchto omezeni v platnosti této experimentalni
hodnoty lze fici, ze odchylky vypoctenych hodnot nejsou ve vétsing piipadd vyznamné. Je nutné poznamenat, ze
ve vSech pripadech byla vypoctena hodnota vyssi nez skuteéna, takze se jedna o konzervativni odhady.

4 ZAVER

Clanek je vytahem z bakalaiské prace a predstavil proces validace, vybrané benchmarkové databaze v ramci
OECD/NEA a format piispévku do databaze IRPhEP. Diskutovano bylo také sou¢asné piisobeni Ceské republi-
ky v projektu IRPhE. Nasledné byly vyuzity MCNP/X kody k uréeni zakladnich neutronové-fyzikalnich parame-
tri vybrané aktivni zony reaktoru LR-0 a bylo provedeno srovnani vypoétenych hodnot s experimentalnimi daty.

Pfi vypocétu urovanych parametrti za pouziti aktualnich verzi knihoven jadernych dat byly vypocétené vy-
sledky az na malé vyjimky vérné realit€. Demonstrovana dobra shoda vypoctenych a experimentalnich dat do-
klada vhodnost vyuziti MCNP koda pro analyzu neutronoveé-fyzikalnich vlastnosti reaktoru LR-0 pro zajisténi
jeho bezpecnosti. Relativné snadna modifikovatelnost modelu a moznost jeho detailniho provedeni dale ukazuje
na dobrou pouZitelnost MCNP kodi nejen pro potieby tvorby pfispévku do databaze IRPhEP.

Za jisté omezeni bakalatské prace lze povazovat fakt, ze vypocty nebyly provadény na vypocetnich serverech
drzitele povoleni k provozovani reaktoru LR-0. Mezi vhodné naméty pro mozné navazani na danou praci se fadi

1. prozkoumani moznosti zapojeni KJR do projektu IRPhE a pfipadné vytvoreni benchmarkového modelu
reaktoru VR-1 pti respektovani formatu piispévku do databaze tohoto projektu,

2. spoluprice s Centrem vyzkumu ReZ, s.r.o. na dopracovani benchmarkové validaéni ulohy
z diskutovaného experimentu do podoby publikace ve formé piispévku do databaze IRPhEP,

3. vytvoreni modelu reaktoru LR-0 v jiném vypocéetnim kodu (napi. Serpent, difuzni kod) a nasledné pro-
vedeni code-to-code validace tohoto kodu pro pouziti na tomto zafizeni a

4. 1cast na mezinarodnich aktivitach slouzicich k uchovavani dat z diive provedenych reaktorovych expe-
rimentd.
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Abstrakt: Bakaldrska prdace se zaméruje na klinické a casové porovndni dynamické a segmentacni techniky
radioterapie s modulovanou intenzitou svazku (IMRT). Teoretickd cast prdace prezentuje vysledky nékolika studi,
které se venovaly podobnému srovnani, a dileZitym algoritmim planovaciho systéemu Eclipse. V ¢asti praktické
Jje uveden postup pri tvorbé klinického planu v tomto systému a prezentace viastnich vysledkii 7 nékolika planii.

Kli¢ova slova: IMRT, sliding window, step-and-shoot

1. UVOD

Radioterapie je jiz dlouhou dobu jednou z 1ééebnych modalit pfi nadorovém onemocnéni. Vyuziva se pfi ni
biologickych tc¢inkti ionizujiciho zafeni. Toto zafeni ma schopnost poskozovat bunécnou DNA. Pti 1écbé je tedy
nutné chranit okolni zdravou tkan, obzvlast pokud je pfitomen kriticky organ. Pfesné zaméteni svazku zareni
donadorové tkané (oblast zvana cilovy objem — PTV) je Vposlednich letech umoznéno diky rozvoji
zobrazovacich zatizeni, jako je napf. poéitacova tomografie (CT). Radioterapie s modulovanou intenzitou svazku
(IMRT) je pokrocila konformni technika radioterapie, kterd se vyznacuje strmymi gradienty davky na rozhrani
cilového objemu a okolni tkang, a je proto pouzivana zvlasté u nador konkavniho tvaru, v jejichz blizkosti lezi
kriticky organ. Nejcastéji se touto technikou 1é¢i nadory prostaty a nadory v oblasti hlavy a krku.

Dodani davky technikou IMRT je moZzné v dynamickém nebo segmenta¢nim rezimu. Cilem prace bylo zjistit
pozitiva a negativa obou technik z hlediska davkové distribuce v téle pacienta a hlediska ¢asového. Soucasti
teoretické Casti bakalaiské prace byla reserSe, kterd méla za cil shrnout dosavadni poznatky o rozdilech v obou
technikdch IMRT. Naplni praktické ¢asti potom byla tvorba terapeutickych planti v planovacim systému Eclipse
od firmy Varian. Plany byly vytvofeny jak v dynamickém, tak segmentacnim rezimu, aby je bylo mozné
podobnym zplisobem porovnat.

2. PRINCIP OZAROVANI

Fotonové zafeni je generovano v linearnim urychlovaci, kde jsou urychlovany elektrony, které dopadaji
na ter¢ik. Vznika tak brzdné zateni, které je vyuzivano pro ozafovani nadorti. Rameno (gantry) urychlovace
se muze otacet o 360° tak, aby bylo mozné ozafovat z vice thli. Svazky zafeni ze v§ech téchto thli se protinaji
Vv izocentru, ktery lezi obvykle ve stiedu nadoru. V hlavici urychlovaée je systém kolimatort a clon, které
(MLC). Je sloZen z nékolika desitek protilehlych lamel, které se mohou pohybovat. Posunem jednotlivych lamel
do uréitych pozic mizeme vytvofit pozadovany tvar pole. Na tomto principu funguje 3D-CRT technika.
Modernéjsi technikou je radioterapie IMRT, ktera vyuziva pohybu lamel a tvarovani ozafovaciho pole béhem
samotného procesu ozafovani.[1] Linearni urychlova¢ pouzivany k ozafovani a MLC jsou znazornény
na obrazku 1.

Davku je mozné pacientovi dodat bud’ v rezimu dynamickém, nebo segmentacnim. V obou pfipadech se
pfi spusténém svazku zafeni neotd¢i gantry urychlovace. Dynamicky reZzim se vyznacuje tim, ze lamely MLC
se pohybuji a postupné¢ méni tvar ozatrovaciho pole pti spuSténém svazku zareni. Zména tvaru pole je tedy
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spojita. Tento rezim se také oznacuje jako ,.sliding window* (SW). Naopak segmentaéni technika, oznadovana
jako ,,step-and-shoot* (SS), se sklada ze dvou ¢asti. Nejdtive, pti vypnutém svazku, lamely vytvoii pozadovany
tvar pole (step), a az poté se zacne ozafovat (shoot). Po vypnuti svazku se lamely preskupi do jiné polohy a cely
proces se opakuje. Prib¢h celého ozafeni z jednoho uhlu se tedy sklddd ze segmenti. Bézné se ozafuje z 5-9
uhld, pocet segmentl u step-and-shoot techniky zavisi na volb&é pocétu stupiili intenzity a slozitosti profilu
intenzity. Stupeti intenzity charakterizuje rozliseni fluenéni mapy.

I

ANAANANAN

Obr. 1: a) MLC, b) Linearni urychlova¢ Clinac od firmy Varian [2]

3. INVERZNI PLANOVANI, ALGORITMY

Pohybem lamel béhem ozafovani mizeme vytvotit prakticky libovolnou davkovou distribuci v pacientovi.
V misté, nad kterym bude lamela vétsinu doby oteviena, bude vysoka davka, naopak nulova, resp. velice nizka,
bude na takovém miste, které bylo po celou dobu lamelami stinéno. Davkova distribuce v celém objemu pacienta
potom bude dana vzajemnym pohybem vSech lamel. Na vypocet tak slozittho pohybu musi byt pouzit
pocitaGovy algoritmus. Nasledujici postup se nazyva inverznim planovanim. Zde uvedené algoritmy obsahuje
planovaci systém Eclipse 11.0. [3] Kazdy planovaci systém vyvinuty riznymi vyrobci ma své algoritmy,
nicméné obecna myslenka a postup inverzniho planovani je stejny.

Uzivatel zada softwaru podminky na davkovou distribuci v cilovém objemu a kritickych organech. Takova
podminka vypada napf. ,,maximalné 50% objemu michy mtize obdrzet davku vyssi nez 30 Gy* nebo ,,minimalné
95% cilového objemu musi obdrzet davku alespon 50 Gy*“. Na zéklad€ téchto informaci hledd optimalizacni
DVO (Dose Volume Optimizer) algoritmus iterativnim procesem co nejlepsi fluenci zafeni tak, aby se vysledky
co nejvice piiblizily danym podminkam. Dal§imi dulezitymi algoritmy Vv systému Eclipse jsou AAA
(Anisotropic Analytical Algorithmus), ktery slouzi k vypoétu davky v bodé€, a LMC (Leaf Motion Calculator),
ktery fidi pohyb lamel tak, aby se realné dodana davka co nejvice blizila davce vypocitané DVO algoritmem.
Princip pohybu lamel v tomto algoritmu zalezi na tom, zda zvolime dynamicky ¢i segmentaéni rezim.

Inverzni planovani je ve své podstaté opacné k planovani dopifednému (napf. 3D-CRT technika), u kterého
uzivatel voli tihly gantry, pozici lamel MLC, pouziti riznych klint, které ovliviiuji davkovou distribuci, ¢i vahu
jednotlivych poli, a na zaklad¢ vypocitané davky za téchto podminek déale upravuje tyto a dalsi parametry.
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4. VYZKUMY SROVNAVAJICI DYNAMICKOU A SEGMENTACNI TECHNIKU

Srovnanim dynamické a segmentacni techniky z hlediska davkové distribuce a celkového €asu ozatfovani
se zabyvalo vice studii. [4, 5, 6, 7, 8] V této kapitole jsou uvedeny vlastnosti, ve kterych se vSechny vyzkumy
shoduji, a diskutovany mozné divody u vysledki, které se naptic studiemi rozchazeji.

Cilem radioterapie je ozafit nador piedepsanou davkou a zaroven dodrzet stanovené davkové limity
pro kritické organy kolem. Pro smysl 1é¢by a prevenci budoucich nezadoucich u¢inka je dulezité zjistit, zda jsou
si ob¢ techniky IMRT v tomto ohledu ekvivalentni, pfipadné ktera pro tento ucel poslouzi 1épe. Jako pomucka
pfi hodnoceni kvality davkového pokryti v cilovém objemu mohou poslouzit dvé veliCiny, index konformity
aindex homogenity. Index konformity charakterizuje kvalitu pokryti cilového objemu dostatecnou davkou
a zaroven Setfeni okolni zdravé tkang. Cim méné bude cilovy objem pokryt dostateénou davkou, &i bude-li tato
vysokd davka zasahovat mimo cilovy objem, potom budou hodnoty indexu konformity horsi. Ve vétsiné pfipadii
je zadouci, aby do kazdého mista v cilovém objemu byla dodéna stejnad davka. Miru této davkové homogenity
charakterizuje index homogenity. Kromé téchto indext byly kontrolovany stfedni a maximalni davky dodané
kritickym organtim. Dale byl zjistén rozdil v monitorovacich jednotkach (MU) potiebnych pro realizaci 1écby.
Monitorovaci jednotka charakterizuje presné definované mnozstvi zafeni proslého hlavici urychlovace.
V posledni fadé byl porovnavan celkovy ¢as potiebny k ozafeni pacienta, tedy ¢as od spusténi ozafovani prvniho
pole po vypnuti svazku zatfeni u pole posledniho.

Indexy konformity a homogenity byly u vSech vyzkumt u SW a SS techniky srovnatelné za piedpokladu,
ze byl pouzit stejny planovaci systém. V opa¢ném ptipadé byly rozdily v nékterych piipadech vyznamné, a to
dokonce i pouze mezi plany realizovanymi segmentacni technikou ve vice planovacich systémech. Tento rozdil
je dan rozdilnymi algoritmy v jednotlivych systémech. Tyto indexy jsou ovSem pouze pomocnymi ukazateli
ajiny vysledek nutné nemusi znamenat rozdilnou kvalitu pland. To se potvrdilo, jelikoz davkové pokryti
cilového objemu bylo u obou technik srovnatelné, bylo-li u SS techniky pouzito 10 a vice stupiii intenzity.
Podobné vysledky mély obé techniky i u davky dodané kritickym organtim. Sledovany byly hlavné parotidy
a micha, jelikoz vétSina nadortd byla v oblasti hlavy a krku.

Pocet MU byl obecné nizsi u segmentaéni techniky, a to pfiblizné o tietinu az polovinu oproti technice
dynamické. To je zplsobeno tim, Ze se mezi jednotlivymi segmenty, tedy kdyz se lamely pohybuji, nezafi.
U dynamické techniky hlavici urychlovace proleti tedy vice fotont, ale vice jich je také pohlceno lamelami
MLC, proto neni pozorovana vyznamné vyssi davka v pacientovi. Potencialni nebezpeci zde predstavuje urcité
mnozstvi zafeni, které nebylo lamelami pohlceno.

Linearni urychlovac¢ ozafuje s konstantnim davkovym ptikonem (v jednotkach MU/min). Pfestoze v§ak SW
vyzaduje vice MU, trvala lécba kratsi dobu, a to i o vice nez polovinu ¢asu. Nejvétsi rozdil byl necelych 6 minut
u SW a 14 minut u SS. [8] Casové prodleva u segmenta¢ni techniky vznika pii tvarovani pole lamelami, kdy

svazek zafeni neni zapnut. Krats$i doba celého procesu je vyhodnéjsi jak z pohledu pacienta, tak nemocnice.

5. PLANOVANI V ECLIPSE

Cilem praktické ¢asti bakalaiské prace bylo seznamit se s principem tvorby ozatovacich plant v planovacim
systému Eclipse 11.0. Pro tento Géel byly vytvofeny plany pro 3 pacienty s nadory v oblasti hlavy a krku, a to jak
S pouzitim dynamického, tak segmentacniho rezimu. U SS techniky bylo navic pouzito 5 rGznych stupid
intenzity (3, 5, 7, 10 a 15), celkem se tedy pracovalo s 18 riznymi plany.

Prvnim krokem pfi planovani je nahrani CT snimkd do systému. V téchto snimcich jsou jiz zakresleny
struktury, jako je cilovy objem, vybrané kritické organy, obrys téla, kosti a podobné. Tyto struktury museji byt
zakresleny v kazdém z tezi, které byly vytvoteny na CT. Pacient byl nastaven pro ozafovani v pozici na zadech.
Pro jednoduchost bylo pocitano pouze s jednim cilovym objemem, do kterého byla 1ékafem predepsana davka
50 Gy. Tak velkd davka nemuze byt kvili poSkozeni zdravych bunck dodana najednou, proto byva lécba
rozdélena na frakce, v tomto pifipadé na 25 frakci po 2 Gy. Tomuto rozdéleni se fika normofrakcionace.
Pfi normofrakcionaci pfipada jedna frakce na jeden vSedni den, o vikendu se neozafuje. Plan byl nastaven
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na ozafovani fotony o energii 6 MV (pfesné€ji napétim 6 MV jsou urychlovany elektrony v urychlovaci, jejichz
energie se pfeméiuje na brzdné fotonové zareni). Davkovy piikon byl 300 MU/min. Pro ozafovani bylo
vytvoreno 7 poli, tedy smért, ze kterych se ozatuje, s thly gantry 0°, 25°, 76°, 127°, 233°, 284° a 335°.

V dalsim kroku byly k cilovému objemu a kritickym orgdnim pfifazeny davkové limity a pozadavky
diskutované v kapitole 3. Tyto tzv. constraints byly nahrany z knihovny v Eclipse. Kazdému z téchto constraints
se jesté piifazuje priorita, ktera charakterizuje dilezitost daného pozadavku. Poté zacne optimaliza¢ni algoritmus
toto zadani zpracovavat a vytvofi fluenéni mapu, kterd se nejvice blizi splnéni constraints. V prubéhu
optimalizace je mozné meénit priority a tim algoritmu usnadnovat praci, obzvlast pokud jsou nase pozadavky
prilis pfisné.

Po skonceni optimalizace dochézi k nastaveni pohybu lamel pro realizovatelné dodani vypocitanych fluenci
zafeni. Toto ma za ukol LMC algoritmus. V tomto kroku jsme si zvolili rezim SW ¢i SS, pfipadné pocet stupiiti
intenzity. Nasledn¢ jiz miize byt vypocitana davka. Nutné je jesteé provést vyhlazeni fluencni mapy, které
odstrafiuje vysoké gradienty v davce. Ty se objevuji u sousedicich pixelt v map¢, do kterych ma byt dorucena
velice rozdilnd déavka. Reprodukovatelnost takto piesného ozéafeni na urovni jednotlivych pixeld by byla
prakticky nemozna, navic by se zvysil pocet potiebnych MU.

Davku je poté nutné jesté normalizovat, v praci byla nastavena normalizace ke stfedni davce v cilovém
objemu. Tato stfedni davka tedy méla hodnotu 50 Gy (resp. 100% piedepsané davky). Pozadavek na kvalitu
planu je takovy, aby 95% cilového objemu obdrZzelo minimalné 95% piedepsané davky. V ptfipad¢, Zze se mimo
cilovy objem objevil hotspot, neboli misto s vyrazné vysokou davkou, bylo potfeba nakonturovat v dané oblasti
imaginarni organ, na ktery jsou posléze kladeny pozadavky jako u ostatnich organti. To vyzaduje samoziejmé
znovu cely plan zoptimalizovat. Pfiklad davkové mapy je na obrazku 2.

Plan1 - Unapproved - Transversal - ROl

Obr. 2: Davkova mapa — ¢ervené jsou vykresleny hranice cilového objemu, vybarvena ¢ast charakterizuje
mista s ddvkou vys$$i nez je 95% davky piedepsané. V horni ¢asti se vyskytuje hotspot s hodnotou 108,2%
piedepsané davky.
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6. VLASTNi POROVNANI SW A SS

Vytvoiené plany byly pouzity k obdobnému srovnani dynamické a segmentacni techniky jako v kapitole 4.
Moznost srovnani vysledkti této prace a zminéné reserSe je také moznd, avSak zna¢n¢ omezend. Prvnim
divodem je maly pocet vytvofenych pland, ktery je nedostate¢ny pro vypovidajici statistiku dat. DalSim
divodem je pouziti riznych planovacich systémt v rGznych studiich a vtéto praci. Dokonce i vysledky
S pouzitim stejného planovaciho systému, avSak v jiné verzi, se mohou vyznamné lisit, pokud byly pouzity
odlisné algoritmy.

Indexy konformity a homogenity byly u obou technik srovnatelné, pokud bylo pouzito 10 a vice stupid
intenzity u techniky SS. Nejvétsi rozdil byl u dosazené homogenity pii pouziti 3 stupiili intenzity. Z kritickych
organt byly opét kontrolovany davky v miSe a parotidach. Ve vSech planech mély vysledky jen minimalni
rozdily. Podobné jako v jinych studiich, i v této praci vyzadovala SS technika méné MU nez SW. Rozdil vSak
nebyl pozorovan az tak vyznamny, nejvétsi pokles u segmentacni techniky vzhledem k dynamické byl o 19%,
v jinych studiich to bylo i kolem 50%. Cas potiebny k ozafeni neni znamy, jelikoz plany byly pouze cviéné,
nejednalo se o realizovanou lécbu.

Rozdily mezi segmenta¢nimi technika pfi pouziti 10 a 15 stupnu intenzity byly minimalni. Vyssi pocet
stupfitt ovSem znamena vyss$i pocet segmentll, coz prodluzuje délku ozafovani. Z tohoto divodu je vhodngjsi
volit 10 stupiiti.

7. ZAVER

Vzhledem k tomu, Ze se na pracovistich v Ceské republice vyuzivaji ob& ze zminénych technik IMRT, je
zadouci je vhodnym zplsobem porovnat a rozhodnout, které vykazuje lepsi vysledky. Ve své praci jsem
se zaméfil na porovnani v oblasti davkové distribuce v pacientovi a z hlediska celkové doby ozafovani. Vysledky
reSerSe 1 mého vyzkumu potvrzuji, ze ob& techniky jsou ekvivalentni z hlediska davkové distribuce, je-li
u techniky SS pouzito 10 a vice stupnil intenzity. Z reSerSe plyne dalsi dulezity zavér, a sice to, ze lécba
technikou SW je diky kontinualnimu ozafovani béhem tvarovani pole lamelami rychlej$i metodou ozafovani.
Porovnavame-li pouze tyto dvé oblasti, pak je vhodnéjsi volbou pravé dynamicka technika. K lepsi analyze
b v§ak bylo potfeba provést badani i v jinych oblastech, jako jsou napiiklad metody verifikace nebo nepfilis
probadana oblast radiobiologie.
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Abstrakt:Molten Salt Oxidation (MSO) je bezplamennd technologie s oxidaci latek v taveniné soli. Principem
zuslechtovani nebezpecnych odpadii je zachyt plynnych produktii v taveniné alkalickych soli. Mezi nejpouziva-
néjsi patri soli s nizkou teplotou tani a viskozitou, napr. terndarni smés uhlicitanit Na,CO3, K,CO3 a Li,CO3. V
laboratorich CV Rez byla pouzita komplexni smés soli pouzivanych v jadernych elektrarndch, kde je majoritni
slozkou kyselina boritd, s teplotou tani priblizné 950 °C.
Tato tavenina vytvari velice korozivni prostredi pro kovové i pro keramické materialy. Hlavnim predmétem ex-
perimentii bylo urcit odolnost keramickych vzorkii, které byly pripraveny pomoci plazmového nastriku, a jejich
potencialniho vyuziti k ochrané kovového povrchu reaktoru.

Kli¢ova slova: MSO, keramické materidly, Al,O3, ZrSiO,4
1. UvoD

Technologie Molten Salt Oxidation (MSO) je technologii zndmou bezmala 40 let. Rockwell pouzival tuto
technologii pro zplynovani uhli. Dalsi vyuziti nasel proces MSO v likvidaci nebezpe¢nych org. odpadd nebo
v likvidaci odpadt obsahujicich polychlorované bifenyly (PCB). Technologie MSO je proces
vyuzivajici bezplamenného rozkladu organickych latek, které jsou vedeny pod hladinu taveniny soli
a za vysokych teplot pfevedeny na CO,, vodu a popel.

Pii pouziti alkalické taveniny, napt. Na,COs, jsou halogeny a kyselé plynné produkty, které vznikaji béhem
procesu, zachyceny v taveniné a neutralizovany na NaCl a Na,SO,. Neutraliza¢ni reakce taveniny a kyselych
produktti jsou zndzornény v nasledujicich rovnicich, kde X znaci halogeny:

C,H,X_ +c/2Na,CO, +(a+(b—-c)/4)O, —» (a+c/2)CO, +b/2H,0 +cNaX 1)
Pro organické odpady obsahujici siru:
C,H,S, +¢cNa,CO, +(a+b/4+3c/2)0, - (a+c)CO, +b/2H,0 +cNa,SO, )

Ostatni nespalitelné anorganické latky, napt. té€7ké kovy a radionuklidy, jsou také zachyceny v taveniné a mohou
byt snadno separovany [1]. Piiklad a¢innost likvidace odpadt v technologii MSO je uveden v Tab.1:

Tab. 1: Piiklad téinnosti likvidace odpadu v technologii MSO [2]

Druh odpadu Ukinnost spalovani (%) Druh odpadu Utinnost spalovani (%)
lonexy 100 Kyanidy 99,99
Bojové chemické latky >99,99 Ruzné pram. odpady 100
Trichlorbenzen >99,99 Hexachlorbenzen >99,99
PCB >99,99 Simulované $tépné pr. >99,99 v soli

MSO ma ngkolik vyhod oproti spalovacim procesim. Tavenina soli funguje jako stabilni teplosménné
médium, které odolava teplotnim Sokiim a poskytuje teplotni celistvost celého procesu. Technologie MSO
produkuje méné odplynti, protoze nepotiebuje dalsi palivo pro udrzovani plamene. Alkalické taveniny funguji
jako skrubr pro kyselé latky a eliminuji potiebu pouziti ¢isténi koncovych plynt [1].
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Ackoliv ma technologie MSO velikou fadu vyhod, tak nelze zanedbat vysokou korozivitu prostiedi.
Konstrukéni materialy reaktorG pii kontaktu s taveninou za vysokych teplot a v oxidacnim prostiedi nemaji
velikou Zivotnost. Pfi pouziti komplexni smési, kde je majoritni slozkou kyselina borita, byla zjisténa
jako nejodoln€jsi ocel Inconel 713, u které byly korozni ubytky cca 1 cm/rok [3]. Pro zvySeni odolnosti
reaktorové nadoby bylo proto uvazovano o pifidani vnitini keramické vlozky, kterd by zabranila kontaktu
taveniny s kovem. Pro experimenty s vnitini ochranou materidlu reaktoru byly zvoleny: bily korund Al,0O3
a ZrSiO,

2. EXPERIMENTY

2.1. ZARizENIi MSO

V laboratofich CVR je jednostupiiové zatizeni MSO, které obsahuje nékolik dil¢ich zatizeni: davkovaé
kapalného a pevného paliva, sméSovaci systém paliva se vzduchem a reakéni nadobu s taveninou. Schéma zafi-
zeni je uvedeno na Obr. 1.

Odpad —  Uprava paliva *| Cisténi _T_' Vystup

Sméfovaci

Kontrola sloZeni spalin
vzduch

Reaktorova nadoba
s taveninou soli

Likvidace

Obr. 1: Schéma jednostupiiového zatizeni MSO [2]

Pomoci davkovace jsou odpady vedeny spolecné se vzduchem do reakéni nadoby. Vzduch plisobi také
jako nosic a ptivadi odpady pod hladinu taveniny na dno reaktoru, aby oxidacni reakce méla nejdelsi reakeni Cas.
Aby nedochazelo ke vzniku strusky v davkovaci trubici, musi byt trubka chlazena. Jako chladivo mize byt
pouzit vzduch, voda nebo jiné chladici médium. Po bezplamenné oxidaci materialu jsou koncové plyny vedeny
na CiSténi, kde je vhodnym piistrojem analyzovano jejich slozeni. Po ukonceni experimentu je pouzita stl
vypusténa a zlikvidovana vhodnym zpisobem.

2.2. POUZITE VZORKY

Pro prubéh experimentll byly pouZity keramické vzorky bilého korundu Al,O; a vzorky ZrSiO, oba
dodané UFP AV CR. Korundovy vzorek byl dodan jako odiezek z keramické trubky a vzorek ZrSiO, ve formé
plisku. Oba vzorky byly pfipraveny formou plazmového nastiiku na grafitovou podlozku, ktera byla nasledné
odstranéna. V Tab. 2 jsou uvedeny vlastnosti dodanych vzorku:

Tab. 2: Vlastnosti pouzitych keramickych vzorkl
Bily korund — Al,O3 ZrSiO,

mérna hustota (g/cm®) 3,2679 mérna hustota (g/cm?) 3,6697

oteviena porovitost (%) 6,051 oteviena porovitost (%) 4,686
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2.3. POUZITA TAVENINA

Pro korozni experimenty byla pouzita smés soli, ktera simulovala smés pouzivanou v jadernych elektrarnach.
Jde o komplexni smés soli, kde jsou majoritni slozky H3BOs. Smés se vyznacuje teplotou tani pfiblizné 950 °C
a pH = 12. Pti provoznich teplotich ma smés vyssi viskozitu neZ voda a po ochlazeni je dobie rozpustna
ve vodé. Piiblizné slozeni smési je uvedeno v Tab. 3:

Tabulka 3: Slozeni komplexni smési soli

SlozZeni %
H3;BO; 33,63
NaCl 1,68
Na,CO3 21,21
NaNO; 12,35
Na,SO; 2,31
(COONa), 2,53
NaNO, 1,42

KNO, 10,46
NaOH 14,41
> 100

2.4.  PRUBEH KOROZNICH EXPERIMENTU

Keramické vzorky byly naldmany na pfiblizn€¢ stejné kousky a zvazeny. V reaktoru byla rozpusténa
pfipravena sul a po rozpusténi byla pielita do malych platinovych kelimku, které jsou odolné vici korozivnimu
prostiedi. Vzorky byly celé ponoifeny do taveniny v platinovych kelimcich a vsazeny zpét do reaktoru. Experi-
menty probihaly v sériich po 2, 4 a 6 hodinach. Po ukonéeni reakéni doby byly vzorky vyjmuty a ponechany
na vzduchu k samovolnému ochlazeni na laboratorni teplotu. Studené vzorky byly ponofeny do vody, aby z nich
byla vylouzena zbyla sul. O¢isténé vzorky byly vysuseny od zbylé vody v suSarné po dobu 24 hodin pfi teploté
70 °C. Nasledné byly zvazeny, nafoceny a byl vypo¢itan hmotnostni ubytek.

2.5.  MERENI OTEVRENE POROVITOSTI

Oteviena porovitost je pro odolnost materialti dilezitou hodnotou. Diky périm pronika tavenina do vzorku,
kde mize zptisobovat bodovou korozi. Pro méfeni oteviené porovitosti musely byt vzorky vyvareny ve vodé
po dobu 2 h, nasledné¢ samovoln¢ ochlazeny na laboratorni teplotu a zvazeny ve vodé. Posledni udaj
0 hmotnosti byl zméfen na hydrostatickych vahach [4].

3. VYSLEDKY

3.1. POROVNANIi JEDNOTLIVYCH VZORKU

Pro méfeni odolnosti koroze keramickych materiald v technologii MSO byly pouzity vzorky
bilého korundu Al,O3 a vzorky ZrSiO,4. Na Obr. 2 a 3 jsou uvedeny jednotlivé vzorky pfed a po experimentech:
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Pvodni k 2h.
uvodni vzore 4 h. 6h.

Obr. 2: Porovnani vzorkt bilého korundu Al,O3 pted a po experimentech

Na Obr. 2 si miizeme povSimnout zmén, které se staly s piivodnim vzorkem po rizné dlouhych expozicich
v taveniné soli. Objevily se praskliny, které pravdépodobné zapficinil teplotni Sok zplsobeny rychlym
pfechodem z laboratorni teploty do taveniny o teplot¢ 950 °C. Po 2 hodinach mél vzorek hladsi povrch,
nez puvodni vzorek. Na vzorku po 4hodinové expozici jsou patrné diry, které byly pravdépodobné zptisobeny
bodovou korozi. Tyto diry nejsou patrné u dalSich vzorkd, je tedy mozné, Ze jsou zpusobeny nehomogenitou
daného vzorku nebo nedistotami, které se mohly v daném vzorku nachazet. Vzorek korundu po 6 hodinach
jiz tyto diry nema, nicméné se u né&j projevuje vrasnéni povrchu. VSechny vzorky po expozici jsou ¢asteéné za-
barvené taveninou soli (jasné Cervend barva). Toto zabarveni mohou ale také zpiisobovat ionty Zeleza,
které jsou obsazeny v tavening z reaktorové nadoby.

PGvodni vzorek 2 h. 4h.

Obr. 3: Porovnani vzorki ZrSiO, pted a po experimentech

Pivodni vzorek ZrSiO, mél velmi hrubou strukturu, nicméné jeho oteviena porovitost byla mensi
nez u bilého korundu. Jeho oteviena porovitost je nizsi a tedy povrch hladsi. Vzorek po 2hodinovém experimen-
tu je silné zabarven soli z taveniny a koroznimi produkty z reaktorové nadoby. U vzorkli 4 h a 6 h je patrné
zvrasnéni povrchu a vét$i hmotnostni ubytek nez u vzorku po 2hodinovém experimentu.

3.2.  HMOTNOSTNI UBYTEK VZORKU

Nase prvotni ocekavani bylo, ze keramické vzorky vydrzi v prostfedi boritanové taveniny nékolik desitek
hodin. Nicméné experimenty ukdzaly, Ze i pii nizké dob& expozice keramickych vzorki v taveniné byly velmi
znatelné hmotnostni ubytky. Na Obr. 4 je znazornén graf zavislosti hmotnostniho ubytku na Case
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Obr. 4: Graf zavislosti hmotnostniho ubytku na ¢ase

Vysoky hmotnostni tibytek ZrSiO4 je dan vysokou rychlosti koroze daného materialu. Pii vysokych teplotach
a velice alkalickém prostiedi reaguje SiO, ve vzorku staveninou za vzniku Na,SiO; a tento jev vede
K rozrusovani materialu a celkovému tbytku. U bilého korundu stoupa zavislost hmotnostniho tbytku linearné
na Case, zatimco u ZrSiO4 byl naméfen hmotnostni ubytek o 3 % niz§i neZ u 4hodinového experimentu.
Tento jev miZe byt ovlivnén naptf. nehomogenitou nanaSené vrstvy nebo vypotiebovanim pouzité taveniny.
Tavenina se miZze vypotiebovat diky procesu pfipravy taveniny pro experimenty. Tavenina je vzdy roztavena
v kovovém reaktoru a opét zchlazena. Pfi roztaveni dochazi ke korozi kovového reaktoru a tim k postupné ne-
utralizaci taveniny. Pro posledni pokus mohla byt tavenina tedy jiz zna¢n€ vypotiebovana.

3.3. OTEVRENA POROVITOST

Hodnota oteviené porovitosti u standardnich vzorkt byla uvedena jiz v Tab. 2. Pro materialy, které by mély
nejlépe odolavat korozi, jsou nejvhodnéjsi hodnoty porovitosti pod 1 %. Po jednotlivych experimentech byla
stanovena hodnota oteviené porovitosti, aby byla porovnana se standardem. Vysledky jsou znazornény
na Obr. 5, kde jsou uvedeny jako graf zavislosti oteviené porovitosti na ¢ase experimentu

4
3 —@— bily korund
2 ZrSio4

Oteviena poorovitost (%)

0 1 2 3 4 5 6

Cas (h)

Obrazek 5: Graf zavislosti oteviené porovitosti na case

Z grafu lze vyCist, Ze hodnota oteviené porovitosti postupné klesa. Tento jev se da vysvétlit plosnou korozi,
ktera postupné rozpousti vrchni vrstvy materialu. Zaroveni je material pfi vyssich teplotach naleptan a po jeho
vychladnuti se utvoti kompaktni vrstva, ktera ma niz§i hodnotu oteviené porovitosti. Zmény u vzorkd ZrSiO,,
které jsou patrny po 6hodinovém experimentu, mohou byt vysvétleny nehomogenitou vzorku.
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4. ZAVER

Byly provedeny experimenty zabyvajici se odolnosti keramickych materialt proti korozi v technologii MSO,
ktera se vyznacuje vysokymi teplotami a zna¢né korozivnim prostfedim. Pfi experimentech byly pouzity vzorky
bilého korundu Al,O; a vzorky ZrSiO,. Korozivni prostiedi zajistovala smés soli s majoritnimi slozkami H3BOs,
NaOH a Na,COg, pti teploté 950 °C a pH =~ 12. Z experiment vyplynulo, Ze Al,O3 ma nejvyssi hmotnostni
ubytek po 6 hodinach — 38 %, zatimco ZrSiO, ma nejvyssi ubytek jiz po 4 hodindch — 65 %. Pfi pouziti
komplexni smési soli neni Zadny z téchto materiali vhodny jako ochrana vnitini ¢asti reaktoru proti korozi.
Tyto materidly mohou byt odolné&jsi vii¢i jinym druh@im tavenin, napt. Na,CO3; nebo ternarni smési uhlicitand
Na,CO3, K,CO3 a Li,CO3. Experimenty s témito taveninami budou pdrobeny v dalsi fazi vyzkumu.

U vSech vzorkd po expozici v tavening doslo ke sniZzeni hodnoty oteviené porovitosti. U Al,O3 byla nejnizsi
hodnota namétena po 2 hodinach — 4,30 % a u ZrSiOy4 po 4 hodinach — 2,48 %. Je tedy mozné, Ze po opétovné
expozici by jiz exponované vzorky mély vyssi korozni odolnost, diky nizsi oteviené porovitosti. Experimenty
S jiz exponovanymi materialy budou predmétem dal$iho badani.

Dalsi experimenty budou provedeny se vzorky s podobnymi vlastnostmi, napi. hnédy korund Al,Os, spinel
nebo eucor, které mohou mit vyssi chemickou odolnost nez oba vyse uvedené.
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Abstrakt: Bezplamenna oxidace v taveniné soli (Molten Salt Oxidation MSO) je tepelny zuslechtovaci proces
nebezpecnych a radioaktivnich odpadii. Organicky podil v odpadech je okyslicovadlem spadlen a anorganicky a
radioaktivni material ziistava v taveniné alkalickych soli. Tato technologie je povazovana jako alternativa béz-
ného spalovani a miize byt resenim pri likvidaci nebezpecnych odpadii. Tento prispévek pojednava o technologii
MSO, kde je kladen diraz na konstrukéni materidaly vzhledem k narocnym provoznim podminkam. Experimenty
byly realizovéiny v laboratorich Centra vyzkumu Rez, které budou slouzit k navrhu vhodného stavebniho materid-
lu reakcni nadoby.

Kli¢ova slova: MSO, tavenina, koroze
1. UvoD

Historie MSO zaéina v 50. letech v laboratofich Rockwell International, kdy byl proces bezplamenného spa-
lovani vyuzivan béhem zplytiovani uhli. Zamérem byla sorpce plynnych produkti v tavening soli, které byly
v uzitkovém plynu nezadouci. Zejména kyselé plyny a perzistentni organické polutanty. Vysoka ucinnost zachy-
tu nebezpeénych plynnych produktt byla dale studovana na laboratornich jednotkach MSO v Energy Engineer-
ing Center ETEC, Lawrence Livermore National Laboratory LLNL a Oak Ridge National Laboratory ORNL.
Béhem poslednich péti let bylo prokézano, ze oxidace latek pod hladinou taveniny sole je perspektivni metodou
pfi zpracovani nebezpecnych nebo radioaktivnich odpadi [1].

2. POPIS PROCESU

MSO je termicky proces ur¢eny pro likvidaci organického odpadu. Veskeré odpady obsahujici organicky uh-
lik jsou spole¢né s piebytkem spalovaciho vzduchu vedeny v reakéni nadobé pod hladinu taveniny soli, ktera ma
teplotu v rozsahu 800-950 °C. Taveninou je obvykle Na,COs, K,CO3, Li,CO3, boritany nebo jiné alkalické soli
ptipadné jejich eutektické smési [2], [3].

Za téchto teplot dochazi ke katalytické oxidaci organickych slozek na anorganické produkty, jako je CO,
CO,, H,0, N, atd. Po oxidaci nasleduje neutralizace kyselych plynt véetné halogenidi a sirnych slozek v tave-
ning. Roztavena sil zastava né€kolik funkci. V prvnim piipadé jako disperga¢ni médium pro zpracovavany odpad
i pro spalovaci vzduch. Pfitomnost soli urychluje oxida¢ni reakce, takze zastava roli i jako katalyzatoru. Dale
tavenina podporuje uplnou chemickou reakci vlivem piimého kontaktu reaktantll a stabilniho prenasSece tepla,
ktery odolava teplotnim raztim. Roztavené soli udrzuji saze i spaliny pro uplnost reakci a zachytavaji vétSinu
popela, radionuklidi a jiné nespalitelné slozky odpadu. Produkty bezplamenné oxidace jsou odvadény horni ¢asti
reaktoru k systému cisténi spalin. Plyn musi byt zbaven hrubych necistot vcetné strzené soli a vodni pary. Halo-
geny a heteroatomy, jako je sira, se pfevedou na kyselé plyny, které reaguji s taveninou za vzniku NaCl nebo
Na,SO,. Ty jsou akumulovany v roztavené soli.

Jednim z dalezitych faktorti pro vybér soli je teplota tani roztavené soli. Je Zadouci, aby teplota tani byla co
zatizeni reaktorové nadoby. Jeden ze zpusobu, jak snizit bod tani, je kombinace vice soli, které se fika eutekticka
smés. Tyto eutektické smési maji mnohem nizsi teplotu tani nez jednotlivé komponenty soli a jsou charakterizo-
vany jedinym bodem tani. Po disociaci soli v roztoku se jak Kkationty, tak anionty mohou zt¢astnit elektroche-
mickych d&ju souvisejicich s korozi kovu. Z aniontli maji nejvétsi korozni dopad chloridy, protoze urychluji
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rovnomérnou Korozi a zpusobuji také vznik §térbinové koroze, bodové koroze a korozniho praskani korozi-
vzdornych oceli. Agresivita bromidu je srovnatelna s chloridy. Jodidy jsou méné agresivni. Fluoridy nezpiisobuji
nerovnomérné formy koroze, ale urychluji rovnomérnou korozi korozivzdornych oceli. Roztoky sulfidii zptiso-
buji praskani nelegovanych oceli.

Odolné jsou austenitické chromniklové superslitiny typu Hastelloy N, Inconel 713 nebo &isty nikl. V dusié-
nanech je rovnomérna koroze velmi mala, ale za zvySenych teplot mize dochazet ke koroznimu praskani nele-
govanych a nizkolegovanych oceli. Uhli¢itany vytvareji roztoky, ve kterych jsou omezené pouzitelné uhlikové
oceli, odolné jsou chromniklové oceli. Hydrogenuhli¢itany mohou byt pii zvysené teploté pricinou korozniho
praskani uhlikovych oceli. Kationty napt. Fe** zvy3uji oxida&ni schopnost prostiedi a negativné piisobi napf. na
korozivzdorné oceli za pfitomnosti chlorida [4].

2.1.  VYSOKOTEPLOTNI KOROZE KOVU V TAVENINE SOLI

Pti vysokoteplotni korozi kovu vétsinou rozliSujeme stadium pocéateéni a stadium aktivni koroze. Béhem po-
¢atecniho stadia se na povrchu korodujiciho materialu vytvari oxidicka vrstva se stabilnimi difuznimi vlastnosti.
Pokud ma vrstva dobré ochranné vlastnosti a zaroven tésné piileha k povrchu materialu, koroze probiha pouze
diftzi reagujicich slozek pies tuto vrstvu a koroze probiha v diftznim rezimu. Pokud na povrchu kovu oxidicka
vrstva nevznika, nebo vznika, ale ma slabou diftizni rezistenci, koroze probiha v kinetickém rezimu a jeji rozvoj
se fidi pouze rychlosti chemickych reakci. Kromé jmenovanych rezimt koroze kovu existuje i pfechodny rezim,
kde korozi kovu ovliviiyji kinetické a difuzni faktory. Kovy v kontaktu se solnymi taveninami s nimi interaguji a
podrobuji se korozni destrukci. Roztavené soli jsou ve vét§iné piipadi vodi¢i druhého typu, tj. maji iontovou
vodivost a jejich interakce s kovy probiha podle elektrochemického mechanismu. ZvySovani teploty roztavené
soli zvySuje jeji agresivitu, zrychluje korozni ubytek materiali a snizuje obsah uhliku.

Roztavené soli maji charakter visk6zni hmoty, ktera G¢inné odstraiuje oxidické vrstvy z povrchu kovu. Ko-
roze probiha predevsim oxidaci a naslednym rozpusténim oxid kovi v tavenin€. Kyslik a vodni pary vyrazné
urychluji korozi v roztavené soli. Rychlost koroze je také velmi zavisla na teploté a viskozité soli [5]. Koroze
kovu v solnich taveninach probiha podle elektrochemického mechanismu solvatace anionty a nasledné asimilace
elektront depolarizatory. Jako depolarizatory mohou byt Vv taveniné rozpustény kyslik, voda nedehydratované
taveniny, fada iontii schopnych redukce v tavening (K*,Ca**,Fe®") a jiné latky, schopné asimilace elektronti na
povrchu korodujiciho kovu v tavening [6].

2.2. VYHODNOCENI KOROZNIHO VLIVU
Existuje nékolik zptisobt pro vyhodnoceni korozniho poskozeni kovi:

e Hodnoceni hmotnostnich ubytki — vzorek v agresivnim prosttedi podléha korozi a ztraci uréitou
¢ast své hmotnosti.

e Vzhledové zmény — degradace povrchu zpuisobené vznikem oxidické vrstvy

e Zmény mechanickych vlastnosti — ztrata pevnosti v tahu kovu bude patrna v pfipad¢, ze pivodni
prufez vzorku (méteno pted ponotfenim do agresivniho prostiedi) se zmensi. Zmény pevnosti v tahu
mohou také nastat v ptipadé kompozi¢ni zmény, napt. selektivni koroze. SniZeni pevnosti v tahu a
taznosti jsou vysledkem lokalizovanych vad, jako je praskani nebo mezikrystalova koroze.

e Zmeény elektrickych vlastnosti — vyuziva se zavislosti mezi koroznim potencidlem a proudem pro-
chazejicim pies kovovy povrch a jeho ¢asovou zménou.

e Metalografické hodnoceni — pomoci mikroskopu mohou byt detekovany napft. selektivni koroze, ex-
foliace, praskani nebo mezikrystalova koroze po zkousce vhodné pfipravenych fezi.

3. EXPERIMENT

Jako zkuSebni materidly byly pouzita slitina Inconel 713 a ASTM 316Ti. Z vyrobnich divodi byly vzorky ze
slitiny Inconel 713 ve formé vélce a vzorky ze slitiny ASTM 316Ti ve tvaru kvadru. Lze piedpokladat, ze odlis-
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namahana plocha.

3.1. INCONEL 713

Druh austenitické slitiny s vysokym obsahem niklu a chromu vhodné pro pouziti za vysokych teplot. Na po-
vrchu slitiny se vytvari tenka oxidicka vrstva béhem tepelného naméhani v oxida¢nim prostiedi, kterd chrani kov
pred dal$im koroznim napadanim. Inconel zachovava svou pevnost v Sirokém teplotnim intervalu a je vhodny
pro pouziti ve velmi zasaditém prostiedi. SloZeni slitiny je uvedeno v tabulce 1. Bod tani je 1350 °C.

Tab. 1: Slozeni Inconel 713

prvek Ni Cr Al Mo Nb Ti Co C
hm. zl. (%) 77,11 11,40 5,63 3,35 1,60 0,82 0,06 0,11

3.2. ASTM316TI

Jako referen¢ni material byla pouzita béZna nerezova ocel typu 316 Ti 1.4571. Slitiny ASTM 316 jsou odol-
ngjsi vici celkové, bodové a §térbinové korozi nez konvenéni chrom-niklové austenitické nerezové oceli. Maji
také vy$si odolnost v creepu a pevnost v tahu pii zvysené teploté. Slitiny 316 s vysokym obsahem uhliku jsou
nachylné k senzibilizaci a vytvatreni hrani¢nich zrn karbidd chromu pfi teplotaich 425-815 °C To muze vést k
mezikrystalické korozi. Odolnosti proti senzibilizaci je dosaZeno ve slitinach 316Ti. Titan stabilizuje strukturu
slitiny proti srdzeni karbidti chromu. Tato stabilizace se dosahuje pomoci tepelného zpracovani, v jehoz pribéhu
titan reaguje s uhlikem, a tim vznikaji karbidy titanu, které podstatné snizuji nachylnost k senzibilizaci. Slitina
tak mize byt delsi dobu tepelné namahana pti zachovani odolnosti proti korozi. Bod tani je 1400 °C. Slozeni je
uvedeno v tabulce 2.

Tab. 2: Slozeni ASTM 316 Ti

prvek Ni Cr Al Mo Nb Ti Co C
hm. zl. (%) 77,11 11,40 5,63 3,35 1,60 0,82 0,06 0,11

3.3. KOROZNI PROSTREDI

Pro experiment bezplamenného spalovani byla jako tavenina pouzita boritanova komplexni smés se slozenim
uvedenym v tabulce 3. Bod tani smési je 900 °C.

Tab. 3: Slozeni boritanové komplexni smési

slozeni Hs;BO; NaCl Na,CO3 NaNO; Na,SO3 (COONH)Z NaNO, KNO, NaOH

hm. zl. (%) | 33,63 1,68 21,21 12,35 2,31 2,53 142 | 10,46 14,41

3.4. PRUBEH EXPERIMENTU

Vzorky kovu byly vzdy samostatné vlozeny do korundovych kelimkd. V kelimkach byla ptipravena roztave-
na boritanova komplexni smés. Experiment byl proveden v tavici komote Clasic pii teploté 900 °C. Z duvodu
zjisténi korozniho ubytku v zavislosti na ¢ase, byly provedeny korozni zkousky s odlisnou délkou doby piisobeni
taveniny. Pro experiment s Inconel 713 byly zvoleny doby 24h, 48h a 96h. Teplota byla v celém pribéhu zkous-
ky konstantni za atmosférického tlaku. Na konci experimentu byly jednotlivé vzorky z kelimkii vyjmuty a na-
sledné zbaveny zbytkt soli z povrchu kovt. ProtozZe je stl rozpustna ve vodé, vzorky byly ponotfeny ve vodé po
dobu 24h. Pro posouzeni referenéniho materialu 316Ti byly vzorky vytahovany po 1, 2, 4, 8 a 16 hodinach.

4. VYSLEDKY

4.1. HMOTNOSTNI UBYTEK

Z namétenych hodnot byly sestrojeny grafy zavislosti hmotnostniho ubytku na ¢ase a korozni rychlosti na ¢a-
se pro oba materialy. Hmotnostni ubytky u materialu ASTM 316Ti byly n€kolikanasobné vys$si nez u materialu
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Iconel 713. Napiiklad po cca 16 hodinach expozice je hmotnostni ubytek materialu ASTM 316Ti minimalné
14krat vetsi.

Z obrazku 1 lze vidét, Ze korozni rychlost materialu Inconel 713 s ¢asem pomérné vyznamné klesa. Charakter
zavislosti CR na Case U materialu ASTM 316 Ti na obr. 2, je komplikovangjsi. Lze se domnivat, ze je koroze

zpocatku pomald a ma celoplo$ny charakter. Postupné se patrné zméni charakter koroze, takze CR je mnohem
vys8i nez odpovidajici hodnoty u slitiny Inconel 713 (podobné jako tomu bylo u hmotnostnich tbytk).
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Obr. 1: Zavislost korozni rychlosti CR na ¢ase t materialu Inconel 713
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Obr. 2: Zavislost korozni rychlosti CR na ¢ase t materialu 316Ti

4.2. POVRCHOVE ZMENY

Povrch zkuSebnich vzorkl po koroznim napadeni byl zdokumentovan pomoci mikroskopu Olympus BX51.
Povrch vzorku z materidlu Inconel 713 pted korozni zkouskou ma hrubsi charakter. Povrchové ttvary jsou roz-
loZzeny rovnomérné a nejsou nijak disloka¢né orientovany (napf. po povrchovém obrabéni). Po 24 hodinach
v taveniné soli dochazi k jemné korozi povrchu, aniz by doslo k makroskopickym zménam morfologie. Po 48
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hodinach v mtizeme pozorovat vznik prvnich hlubsich koroznich u¢inkt. Po 96 hodinach je patrné velké mnoz-
stvi hlubokych koroznich vad, které se vyskytuji ve "shlucich" (hloubé&ji vyleptané plochy povrchu).

Na povrchu vzorku z materialu ASTM 316Ti pied korozni zkouskou byly pozorovany soubézné stopy po po-
vrchovém obrabéni. Po jedné hodiné expozice taveniné doslo k odstranéni stop po obrabéni. Po dvou hodinach
expozice lze sledovat prvni hlubsi korozni vady. S ptibyvajici délkou expozice (4—8 hodin) roste mnozstvi ko-
roznich vad. Na povrchu vzorkd Ize pozorovat pfednostné vyleptané linie, které mohou mit souvislost s hranice-
mi zrn materialu. Po Sestnacti hodinach expozice je povrch vzorku rovnomérné a do hloubky zkorodovan.

4.3. METALOGRAFICKE POSOUZENI

Z obrazové analyzy a naméfenych udaji byl sestrojen graf zavislosti tloustky oxidické vrstvy na dobé expo-
zice Vv taveniné boritanové smési. Vzorky Inconel 713 vykazovali silngj$i oxidickou vrstvu s rostouci dobou
expozice 24, 48 a 96 hodin. Soucasné celkova hmotnost vzorkd klesala a dochazelo tak k selektivni korozi.
Z obrazku 3 je patrné, Ze rychlost oxidace s casem klesa.
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Obr. 3: Zavislost tloustky oxidické vrstvy d na dobé expozice t materialu Inconel 713v tavening

Po prvni hodiné expozice 316Ti v tavenin€ ma koroze rovnomérny charakter. Postupné se v§ak méni na ne-
rovnomérnou s mezikrystalickym charakterem. Po Sestnacti hodinach expozice byl dokonce pozorovan velmi
hluboka a ostie ohrani¢ena korozni vada o hloubce cca 140 um. Vzhledem k nerovnomérnosti koroze nebyla u
materialu ASTM 316Ti méfena zavislost tloustky oxidické vrstvy na dobé expozice v tavening boritanové smési.

5. ZAVER

Zmétena korozni rychlost pro material Inconel 713 je relativné nizka. Tento material napada zejména selek-
tivni koroze a oxidicka vrstva je stabilni. Tento material je tak vhodnéjsi pro konstrukci reaktoru MSO. Zmétena
korozni rychlost pro materidl ASTM 316Ti je velmi vysoka. Tento material napada nerovnomérna mezikrysta-
licka koroze, oxidicka vrstva neni stabilni a zanika. Nadoba z materidlu Inconel 713 o tlouStce 5 cm by méla
vydrzZet cca 35000 pracovnich hodin pfi pouZiti taveniny boritanové smési. V pfepoctu na dvanactihodinovou
denni pracovni dobu, nddoba vydrzi 8 let pouzivani. Material ASTM 316Ti neni vhodny pro konstrukci reaktoru
MSO, ale miZze byt pozivan pro vyrobu potrubi, které neni v kontaktu s taveninou soli. V budoucim vyzkumu je
vhodné provést méteni korozni rychlosti dal§ich materiald, které doposud nebyly testovany v boritanové smési,
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napf. slitiny Hastelloy a Haynes a také slitiny s ochrannou vrstvou. Také je potteba uréit nejagresivngjsi slozku
taveniny a uvazit jeji vyloudeni ze slozeni soli. Pti dal§im studiu materialt je vhodné téZ provést spektroskopii
jejich koroznich produktu.
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Abstract: The negative impact on human health and an environment is constantly increased because of in-
creasing amount of radioactive waste and heavy metals. Hydroxyapatite is suitable as adsorbent for heavy met-
als and radionuclides due to its large surface, high stability under redox conditions. SnCl, is used in industrial
technologies for its reducing properties. Sn ions reduce *™Tc (VI1) to *™ Tc (IV) and Sn oxidizes from Il to IV.
Adsorption of TcO, in the samples of HA, which were prepared by wet precipitation method, were studied by the
radio-indication method. As radio tracer was used radionuclide **™ Tc in the form of pertechnetate. An Aim of
this research had been studied the effects of the anions on the sorption of *"TcO, on Sn-hydroxyapatite.

Key words: hydroxyapatite, pertechnetate, tin, adsorption

1. INTRODUCTION

The wide group of substances which pollute the environment consist heavy metals and radionuclides.
The toxicity of these substances is big dangerous for plants, animals and humans. Representatives are, for exam-
ple mercury, lead, chromium and nickel and also copper, zinc and tin, which are found naturally in the body in
trace amounts [1, 2] accumulation of these trace elements in the body, can have a negative impact on health, the
same effect have heavy metals. Industry and medicine are the main producers of radionuclides and heavy metals.
These elements have a high ability to bind to a very small particle, the dimensions of which are in nanometers
and their decontamination is very complex [4, 5]. Hydroxyapatite with a size range of nanometers, is suitable
adsorbent, thanks to the specific physical and chemical characteristics. It is characterized by high stability of the
oxidation-reduction conditions, good buffering properties, low water solubility, and the like. Hydroxyapatite is
very highly bounded to its surface divalent cations — Sn**, Sr**, Cu®, but in its structure can also be substituted
anions — F, CI', CO5”, SiO,* [3, 5, 6]. SnCl, is used in industrial technologies for its good reduce qualities.
Stannous ions reduce *™Tc (V11) to *™ Tc (IV) and the tin oxidizes on the oxidation state of 11 to IV [4, 6].

The aim of this work was to study the effect of anions on sorption of pertechnetate anion on modified
Sn-hydroxyapatite.

2. MATERIALS AND METHODS

2.1. CHEMICALS AND MATERIALS

Chemicals (Tab.1) used in these experiments were of analytical grade by Lachema NP, Czech Republic and
by SLAVUS Ltd., Slovak Republic. *™Tc — radioisotope was used of Mo / ®™Tc generator DRYTEC
(2.5 to 100 GBq), GE Healtcare, @ 1200 GMT. Hydroxyapatite (HAL) was by Sigma - Aldrich Chemie GmbH,
Germany.

2.2. METHODS OF ADSORPTION EXPERIMENTS

Adsorption of technetium on a hydroxyapatite samples was studied by the radio-indication method.
As a radioisotope indicator was used the *™Tc in form of a pertechnetate anion. Sorption experiments were
performed by batch method in a plastic tube with a stopper at a room temperature. A ratio of liquid to solid was
100:1. The effect of the contact time on adsorption of technetium was studied on HA1, HA2 and HA3. Towards
30 mg of hydroxyapatite was added 3 ml of the aqueous phase, which had been labelled with the *™TcO,".
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A mixture was stirred for 10 — 120 minutes at a constant rate on a laboratory extractor. After the adsorption time
the mixture was centrifuged at 6000 rpm™ for 10 minutes. Subsequently, it was taken away aliquots volume of
supernatant, which has been used for the measurement. The samples was measured on an automatic gamma
counter Wizard 1470, Perkin Elmer. A relative error of measurement was < 1%.

Tab. 1: An abbreviation of hydroxyapatites, input reactants and process for incorporating Sn®* ions
into hydroxyapatite.

rocess for incorporatin concentration

mark input reactants gn2+ ions into sanﬁ les g of Sn* ions
P [mol9%6]

_ adsorption Sn**
HA1 comHA SnCl,-2H,0 on surface of HA 0 mol%
) incorporation Sn** into 2 mol%
HA2 | Ca(OH), HsPO, SnCly2H,0 crystal lattice of HA 6 mol%
] incorporation Sn* into 8 mol%

HA3 CaCIZ K,HPO, SnCIZ 2H,0 Crystal lattice of HA

3. RESULTS AND DISCUSSION

The effect of competing anions — HPO,*, CO5?, cit® was studied the uptake of pertechnetate on the Sn-
hydroxyapatite, which has been modified with stannous ions. Stannous ions are representation in the structure of
the Sn-hydroxyapatite — 0 mol%, 2 mol%, 6 mol% and 8 mol%.

3.1. EFFECT OF CO3% IONS

HCO; and CO,% ions are present in the suspension, where the pH is 9.3. At such a pH ions can be sorbed to
the positively charged surface on hydroxyapatite and can be formed calcium bicarbonate and calcium carbonate.
They also may be formed as a compound and an HPO,CaHCO; and HPO,CaCO;%. If the pH is 9.3 > is possible
nucleation of CaCO; and Ca(OH), [7]. If the critical concentration of CO;* will be exceeded in solution
hydroxyapathite can be changed on calcium hydroxyapatite, which can precipitated from solution, thus create a
surface layer of hydroxyapatite [8]. The results of the influence of CO5> anions on the sorption of pertechnetate
on samples Sn-hydroxyapatite can be seen in Figure 1 and a values of Ky and R% are shown in Tab. 2. The
sorption-percentage uptake of technetium on HAL1 and HA2 decreased with increasing concentration of car-
bonate anions in the solution. The sorption-percentage did not almost change at concentration 1-10 mol-dm™
for HA1. For HA2 no change to concentration 1-10 mol-dm™. At concentration CO5 ions 1-10 mol-dm™was
pH 11.6 after the sorption of pertechnetate was the pH ranged from 7.8 to 8.3. It can be assumed at this pH there
has been nucleation of CaCO; respectively Ca(OH),, which could be precipitated on the surface of HA and thus
prevent to bind of pertechnetate on surface or into crystal lattice of samples. For samples HA1 and HA2 R% of
sorption dependents on Sn®* ions and R% increased as follows — 2 mol% > 6 mol% ~ 8 mol%. The CO;* ions
influence the uptake of pertechnetate was watched on the HA3 too. By increasing the concentration of carbonate
anions in solution decreased the sorption-percentage of pertechnetate. At the sorbent HA3 with 2 mol% of Sn?*
almost did not change the R% after the concentration of 1-10”° mol-dm?, for HA3 with 6 mol% Sn?* was influ-
ence in a concentration of 1-10™* mol-dm™.

At the lowest concentration of CO3* ions, R% of pertechnetate decreased with increasing representation of
stannous ions in order 2 mol% > 6 mol% > 8 mol%, reaching values of 93%, 69.8% and 56%.
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Fig. 1: The effect CO,” ions on the sorption of pertechnetate on the HA-samples.

Tab. 2: Kp and R% of hydroxyapatite samples.

€ Co32-

[mol-dm-3]

101 102 103 104 105

Ko R(%)| Kn R@) | Kn R@)| Ko R®) | Kp R (%)

2mol% | 15 127 0 0 45 313 | 307 755 36 26,5
HA1  6mol% | 46 313 36 26,7 | 1165 92,1 | 1958 95,1 | 9134 98,9
8mol% | 50 334 36 26,4 | 1972 952 | 4580 97,9 | 5139 98.1
2mol% | 20 16,8 2 15 297 748 [ 1095 916 | 292 745
HAZ  6mol% | 13 113 9 8.6 196 663 | 995 909 [ 1013 910
8mol% | 250 71,5 30 229 | 283 739 | 1763 946 | 1923 951
2mol% [ 12 10,8 29 22,6 | 1169 92,1 | 620 861 | 1322 93,0
HA3  6mol% | 25 20,1 15 13,1 32 244 | 228 695 | 231 69,8
8mol% 6 5.9 6 5.8 8 7.5 30 444 | 127 56,0

3.2. EFFECT OF HPO,® IONS

The sorption-percentage — R% of hydrogenphosphate ions on sorption of the pertechnetate on Sn-HA is
shown in Fig. 2, and the value of the distribution coefficient and the sorption-pertechnetate are shown in Tab. 3.

With increasing concentration of ions HPO,* decreased uptake of technetium on samples HA1 and HA2.
At lower concentrations than 1-10”° mol-dm™, values of R% for HA1 and HA2 were higher than 83%, excluding
2 mol% HAI, when the value R% was 68.4%. At a concentration of 1-107 mol-dm™and 1-10?% mol-dm>,
the values R% with increasing representation of Sn®* ions has not changed significantly, but R% it raised at low-
er concentrations HPO,>. The sorption-percentage of pertechnetate decreased with increasing molar representa-
tion Sn** in the sample HA3, where concentration of HPO,* ions was 1:10™ mol-dm™ and 1:10”° mol-dm™.
Increasing concentration of the anions in the solution decreased R% of pertechnetate at the sorbent HA3.

The pH at the highest concentration HPO,* ions in solution was 9 to 9.5. At the decreasing concentration of
the anion also values of pH dropped to 7 to 5.5.
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0 HA1_HPO, - HA2_HPO, 150 HA3_HPO,
mwe @ o
80 = — 100 ® —_
60 2 Ye o o S g ¢ S,
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2 mol% HA1 6 mol% HA1 2mol% HA2 @6 mol% HA2 @8 mol% HA2 2 mol% HA3 ®6 mol% HA3

Fig. 2: The effect HPO,* ions on the sorption of pertechnetate on HA-samples.

Tab. 3: Kp and R% of hydroxyapatite samples.
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rmos- 10" 102 10° 10+ 10°
[mol-dm™]
Ko R(%) | Ko R(%)| Ko R(%) | Ko R(%)| Ky R(%)
Imol% | 18 149 | 38 276 | 94 484 | 517 838 | 5841 983
HA1 6mol% | 17 143 | 83 455 | 1452 936 | 3564 973 | 9964 99.0
8mol% | 8 75 | 50 334 | 1091 916 | 8728 989 | 5610 982
Imol% | 19 158 | 72 4190 | 256 719 | 851 895 | 216 684
HA2 6mol% | 51 337 | 130 566 | 186 650 | 951 905 | 1113 918
Smol% | 35 261 | 80 446 | 268 728 | 1522 938 | 2105 955
Imol% | 4 35 | 18 150 | 398 799 | 536 843 | 1144 920
HA3 6mol% | 33 248 | 40 288 | 6159 984 | 236 703 | 261 723
Smol% | 22 178 | 34 254 | 12072 992 101 502 | 147 596

3.3. EFFECT OF C3HsO(COO)* I10NS

The R% of citrate ions on sorption of ®m™Te0, on Sn-HA shown in Fig. 3, and a K, values and values of R%

are shown in Tab. 4.

The effect of cit® ions on sorption of pertechnetate was the greatest of all the samples of sorbents. At higher
concentrations of cit® ions in solution than 1:10° mol-dm™, the R% of pertechnetate was less than 22%
at the samples HA1 and HA2. At a lower concentration of citrate in the solution, R% was in the range
of 70% — 99%. The increasing representation of Sn®* ions did not change significantly the sorption-percentage
of ¥™TcO,. The effect of citrate ions on the sorption of pertechnetate on HA3 was also very strong.
With increasing representation of Sn** ions decreased the R% of pertechnetate and reached values of 91% — 36%
at concentrations of 1-10* mol-dm® and 1-10° mol-dm™. For HA3 sorbent hold true, that the sorption-
percentage of *™TcO, increased with decreasing concentration of ions cit>. The pH of solution citrate ions at
the concentration 1-10”° mol-dm™ was 9.5. With decreasing concentration of anions, values pH were decreased
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Fig. 3: The effect HPO,* ions on the sorption of pertechnetate on the HA-samples.

Tab. 4: Kp and R% of hydroxyapatite samples.

C cit3-
101 102 103 104 10
[mol-dm3]
Ko R(%)| Ko R(%)| Kn R(%) | Ko R(%)| Kp R(%)
2mol% | 7 6.4 4 472 3 7.4 237 703 | 848 89,4
HAL  Gmol% | 12 103 | 10 895 | 23 18.8 | 280 73,7 | 9477 990
8mol% | 7 6.5 7 6.8 28 218 | 542 844 | 10620 99,1
2mol% | 2 23 1 1.3 6 6,0 717 87,8 | 1569 94,0
HA2 Gmol% | 3 2,5 3 32 6 5,6 219 68,6 | 2022 953
8mol% | 3 2.6 1 1,0 0 0 258 72,1 | 2022 953
2mol% | 3 3.0 1 1.3 27 213 | 1020 911 | 967 90,6
HA3  Gmol% | 6 59 0 0 22 183 | 125 555 | 303 75,2
Smol% | 4 3.5 6 6.1 16 13.9 57 362 | 172 63.2
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4. CONCLUSION

The sorption of pertechnetate on the samples of hydroxyapatite was studied by batch method.
As a radio-tracers was used *™Tc in form of ®™TcO,". The effect of anions was determined from the sorption-
percentage — R%.

The effect of competitive anions — CO;>, HPO,” and cit® on sorption of *™TcO, on samples was very
significant. The biggest impact of anions on sorption was at the concentration 1-10™ mol-dm™ — 1-10”° mol-dm™.
At lower concentrations, impact on the sorption was not so high. Sorption of pertechnetate on the samples of
sorbents had a big influence representation Sn”* ions and method of preparation respectively reactants, from
which were prepared sorbents of HA. The biggest impact on sorption of pertechnetate had trivalent citrate ani-
ons, slightly less the effect on the sorption had divalent hydrogenphosphate anions and carbonate anions. In
general, the effect of competing anions on sorption of pertechnetate on Sn-hydroxyapatite-samples rising in
order
HPO,” < CO5” <cit®.

From the data about properties of the samples of hydroxyapatite (HA1, HA2, and HA3) can be proposed their
using as the sorbent at the immobilization of *™Tc resp. *Tc and heavy metals, and in nuclear medicine for
diagnosing skeletal disease for example bone cancer and metabolic bone disorder.
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Nové trendy v SJS
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Abstrakt: Skoda JS se dlouhodobé angazuje v oblasti vyzkumu a vyvoje modernich technologii pro jaderné
strojirenstvi, udava moderni trendy v oblasti vyzkumu reaktorii IV. generace a dalsich odvétvich jaderné energe-
tiky. Prindsi inovativni FeSeni stavajicich technologii. Soucasné se zabyvd vyvojem a vyrobou jedinecnych zari-
zeni, kterd prispivaji k rozvoji novych technologii a k ziskavani diileZitych poznatkii, nejen v oblasti reaktorii IV.
generace.

Klicova slova: Reaktory IV. generace, nové trendy, obalové soubory

1. UVOD

Skoda JS sleduje trendy v oblasti moderniho strojirenstvi, tyto trendy se snazime aplikovat do praktickych
projektt a urovat smér vyvoje jaderné energetiky.

Jsme aktivni jak v oblasti vyvoje stavajicich jadernych elektraren, tak v oblasti vyzkumnych ¢i Skolnich reak-
tord. NasSe spolenost se mimo jiné zabyva vyzkumem, vyvojem a vyrobou obalovych soubort pro pouzité ja-
derné palivo, které je nutné skladovat ¢i transportovat.

V soudasné dobé se Skoda JS také podili na rozvoji reaktorti IV. generace, nase unikatni vyzkumna zafizeni
podporuji vyzkum a vyvoj reaktort IV. generace. Pro podporu tohoto vyzkumu dodavame jedine¢na zatizeni,
ktera jsou koncepéné fesena, piesné podle potieb zakaznika.

2. OBALOVE SOUBORY

Skoda JS je zkusenym dodavatelem transportnich, skladovacich a transportné skladovacich obalovych soubo-
ri. V poslednich letech spolec¢nost dodavala prfedevsim kontejnery pro skladovani pouzitého paliva z jadernych
elektraren, tyto kontejnery byly vyrabény v licenci némecké spolecnosti GNS.

V soucasné dobé ale Skoda jaderné strojirenstvi vyvinula a licencuje vlastni obalové soubory Skoda 440, pro
skladovani pouzitého paliva z jadernych elektraren typu VVER 440 a obalovy soubor s nazvem Skoda 1000, pro
skladovani pouZitého paliva z jadernych elektraren typu VVER 1000.

Spolecnost se vénuje i vyrobé transportnich obalovych souboru, které jsou uréeny pro specialni pouziti, na-
piiklad pro transport vysoce obohaceného paliva z vyzkumnych reaktord. Jednim z takto specialné upravenych
kontejnert je typ VPVR/M — MNSR. Vnitfni ko$ tohoto kontejneru byl uzpisoben pro pievoz pouzitého jader-
ného paliva z vyzkumného reaktoru v Ghané.
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Obr. 1: Obalovy soubor pro skladovani pouzitého paliva

Obr. 2: Obalovy soubor VPVR/M - MNSR
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3. EXPERIMENTALNI A VYZKUMNA ZARIZENI

Skoda JS vyrabi unikatni experimentalni zafizeni, ktera pfispivaji k prohloubeni védomosti v odvétvi reakto-
ru IV. generace. Dodavame zafizeni, ktera slouzi k nejriznéjsi experimenttim, které posouvaji védu kuptedu.

Mezi tato zafizeni fadime i heliovou smy¢ku, ktera je realizovana na Slovensku, smyc¢ka slouzi k ovéfovani a
zkoumani vlastnosti helia, cirkulace He je v tomto piipadé zajistovana piirozenou konvekci.

Dalsim vyzkumnym zatizenim je autoklav pro roztavené tézké kovy, pfedev§im pro olovo a olovo — bismut.
Autoklav naplnény roztavenym olovem nebo jinym téZkym kovem je instalovany v creepovém Stroji.
V roztaveném tézkém kovu jsou umistény zkusebni vzorky, které jsou pomoci creepového stroje namahany.
Toto zafizeni slouzi k vyzkumu chovani namahanych materiald v roztavenych tekutych tézkych kovech.

Nase spolec¢nost podporuje i vyzkum obnovitelnych zdroji energie. Na toto téma je zaméfen projekt koncen-
trace solarni energie. Tepelna energie je pfedavana slitiné s nizkou teplotou tani Pb-Bi a nasledné je vyuzivana
pro pohon Stirlingova motoru, ke kterému je pfipojen generator.
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Obr. 3: Heliova smyc¢ka
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Obr. 5: Koncentrace solarni energie

4. ZAVER

Skoda JS vyviji fadu unikatnich zafizeni, ktera pomahaji k vyvoji a vyzkumu nejen reaktorti IV. generace.

PODEKOVANI

Kolegiim ze Skody JS, kteti poskytli informace a obrazovy material k prezentovanym projekttim.
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Abstrakt: Mechanizmus korozie keramického TiB, materidlu v tavenine 1.3KF—AIF;—Al,03 (4.5 wt. %) bol
Studovany metodou statickych koroznych testov V casovych intervaloch 50, 100 a 200 hodin pri teplote 680 °C.
Korézne produkty boli analyzované pomocou SEM-EDX, EBSD, XRD a FT-IC analytickych metéd. Na povrchu
vzoriek bola pozorovand bodovad korozia v casti vzorky ponorenej v tavenine. Prerezy vzoriek vykazovali inter-
krystalove a transkrystalové korozne napadnutie. Pomocou SEM-EBSD analyzy bol pozorovany vznik ortorobic-
kej formy TiO, ako korézneho produktu vznikajuceho interakciou taveniny s TiB,. V tavenine bola okrem hlav-
nych zloziek KAIF,, KsAlFg pozorovand aj pritomnost hlinitoboritanu ako d'alSieho korézneho produktu.

Klucové slovd: Korozia, Diborid titanu, katoda, Nizko-topiaci sa elektrolyt
1. UVOD

Odolnost’ vogi korozivnemu prostrediu je jednym z hlavnych limitujucich faktorov réznych materialov. Spe-
cidlne to plati pre fluoridové systémy pri vysokych teplotach. Korézia v tychto podmienkach je Siroko diskuto-
vany problém Vv energetike a priemysle vyroby kovov. Jednym z najdlh$ie fungujucich procesov vyuZivajiacich
fluoridové taveniny je vyroba hlinika tzv. Hall-Héroultovym spésobom. Ten je zalozeny na elektrolyze Al,0O;
v roztavenom kryolite (NagAlFg) s vyuzitim grafitovych elektrod [1]. Navrhované inertné elektrody mézu nahra-
dit’ grafitové anddy a katody. Vypoéty volnych Gibbsovych energii a vlastnosti predurcuju diborid titanu ako
najsl'ubnejsi kandidat pre inertné katody [2,3]. Stabilna vrstva TiB, na grafitovom substrate zvySuje prudova
hustotu na dne elektrolyzéra, zvySuje pradova u¢innost’ a znizuje difuziu alkalickych kovov do katodovych blo-
kov. Nizkotopiaci sa elektrolyt na baze KF moze znizit teplotu procesu aj o niekol’ko 100 °C [6]. Doteraz bola
Studovana zmacanlivost’ TiB, a odolnost’ vo¢i roztavenému hliniku [5, 7-9]. Netreba vSak zabudat’ na kontakt
elektrolytu, v podobe tenkého filmu, s katédovym blokom [4]. Doposial’ nebola vykonana {iplna analyza TiB,
materidlu v kontakte s roztavenym elektrolytom so zameranim na vznikajuce korézne produkty. Z tychto dovo-
dov sa nas vyskum zameral na statické kordzne testy TiB; keramického materidlu v uvazovanom nizkotopiacom
sa elektrolyte 1,3KF—AIF;—Al,05. Kordzne produkty boli analyzované pomocou SEM-EDX a EBSD a IC spek-
troskopie.

2. PODMIENKY EXPERIMENTU

Na statické testy kordznej odolnosti bol vybrany systém na baze draslika, KF—AlF; s kryolitovym
pomerom (ngr/nur,) CR = 1,3 as obsahom 4,5 hmot. % Al,Os. Testovanym materidlom bol priemyselne vyra-
bany diborid titanu (Alluter Advanced Manufacture Ltd.; > 98 %). Vychodiskovy material zakipeny ako mono-
liticky plat s rozmermi 230x100x6 mm, bol narezany diamantovym kotG¢om na traméeky s rozmermi 45x6x6
mm. Vzorky sa po vyc€isteni v ultrazvuku a acetdne zmerali a zvazili s presnostou na 0,0001 g. Jednotlivé zlozky
zmesi sa pripravovali vazenim a homogenizaciou v gloveboxe. Pripravené vzorky boli vloZené do ALsint-ovych
téglikov naplnenych kor6znym médiom. Tégliky zo sintrovaného Al,O3 sa uzatvorili pod inertnou atmosférou do
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vécsieho téglika z rovnakého materialu, ktorého okraj sa zalepil zmesou vodného skla zmieSané¢ho s oxidom
hlinity, aby sa uchovala inertna atmosféra vo vnutornom priestore. Kordzne experimenty prebiehali pri teplote
680 °C v superkantalovej peci s vydrzou 50, 100 a 200 hodin. Boli analyzované prierezy vzoriek, ktoré sa necha-
li zatuhnut v koréznom médiu s cielom zachovat’ koréznu vrstvu a produkty korézie v neporuSenom stave pre
SEM-EDX a EBSD analyzu. Tieto vzorky boli zaliate do akrylatovej zivice a nasledne brasené. Vzorky sa lestili
diamantovymi pastami, pricom kone¢na jemnost’ zfn pasty bola 1 um.

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Povrch vycistenych vzoriek bol analyzovany pomocou SEM mikroskopie so zameranim na analyzu
druhu vznikajaceho kor6zneho napadnutia. Vzroky boli porovnané s povrchom nekorodovaného TiB, materia-
lu (Obr. 1). Pozorovali sa Casti vzoriek pod hladinou korézneho média a v oblasti nad hladinou média. Porov-
nanim povrchu ponorenej Casti vzoriek s normou STN 03 8137 [10] bolo kor6ézne napadnutie vyhodnotené ako
nerovnomernd Skvrnitd kordzia, ktord nezavisela na trvani kordzneho testu. Povrchy vzoriek v Castiach nad
taveninou boli vystavené param kordézneho média, avSak nezaznamenalo sa kordzne napadnutie rozlisitelné
pomocou danej normy.

Obr. 1 Povrch TiB,, porovnanie: z 'ava nekorodovany povrch, korodovany povrch po 50 h, 100 h, 200 h
v tavenine KF—AIF3 s CR = 1,3 a s pridavkom 4,5 hmot. % Al,Os.

Pre pochopenie mechanizmu kordzie prebiehajiicej na povrchu materialu a v jeho blizkosti bola po-
uzita elementalna analyza (EDX) v kombinacii s analyzou spétne odrazenych elektronov (EBSD), ktora sa
ukazala byt u€innym nastrojom pre identifikdciu fazového zlozenia. Analyzovali sa primarne miesta, kde
zostalo korozne médium prichytené na vzorke a zachoval sa tak neporuseny povrch materialu. Obr. 2 repre-
zentuje prierez vzorkou v Casti ponorenej v tavenine po 200 h korozie.
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Obr. 2 Prierez TiB; vzorkou po 200 h korézie. VIavo — vzorka TiB,, vpravo tavenina 1,3KF-AlF; s
4,5 hmot. % Al,Os.

V centre Obr. 2 sa nachadza najviac exponovana Cast’ vzorky, ktora je charakteristicka exfoliacou a
vyplavovanim zfn TiB;, z povrchu smerom do taveniny. Tato vrstva dosahovala hriibku az 200 pm. Kordzny
proces bol iniciovany penetraciou taveniny do otvorenych porov, kde interagovala so vzorkou. Porovnanim
snimok jednotlivych zfn s STN 03 8137 [10] bolo vzniknuté korézne napadnutie vyhodnotené ako transkrysta-
lova a interkrystalova kordzia.

Z vysledkov EDX analyzy mozno povedat, Ze kor6zny proces bol zapodaty interakciou taveniny s
TiB, pri¢om bolo primarne naris§any povrch zin a medzizrnova faza, ¢o sposobilo vyplavovanie jednotlivych
fragmentov a aj samotnych zfn do taveniny. Na Obr. 3 je vidno degradaciu zin TiB,, ktor naznacuje zmena
farebného odtiena okrajov zin.

Ponorena Cast’ (a) Cast’ nad hladinou (b)

Toum

Obr. 3 SEM-EDX bodova analyza prierezu vzorky TiB; po 200 h korézie. Cast’ ponorena v tavenine
(vlavo), ¢ast’ nad hladinou (vpravo).

Tab. 1. Obsah jednotlivych prvkov (v atdmovych %) vzorky TiB, po 200 h korézie ziskané pomo-
cou SEM-EDX bodovej analyzy ¢asti ponorenej v tavenine (Obr. 3a) a ¢asti nad hladinou kordzneho média
(Obr. 3b)
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Obr.3a
Bod K Al F @] Ti B Ni Celkom*
1 - - - - 29,14 70,86 - 100
2 - - - - 32,45 67,55 - 100
3 0,34 7,42 9,24 50,11 32,74 - - 99,84
4 0,91 9,63 13,31 40,70 35,26 - - 99,81
5 1,19 11,04 14,26 40,71 32,31 - - 99,52
6 1,92 13,16 17,94 36,98 29,44 - - 99,45
7 1,98 8,14 6,89 21,08 42,08 - 18,40 99,43
8 1,23 8,86 7,87 24,36 41,73 - 15,32 99,48
Obr.3b
Bod K Al F @] Ti B Ni Celkom*
1 - - - - 30,32 69,68 - 100
2 - - - - 31,46 68,54 - 100
3 0,71 3,47 2,46 49,51 43,02 - - 99,17
4 0,49 4,20 2,95 52,76 37,46 - 1,03 98,89
5 0,97 5,18 2,95 47,40 42,01 - - 98,50
6 1,28 5,60 2,83 55,53 33,19 - - 98,44
* Rozdiel do 100 % tvoria minoritné necistoty (Si, Ca, Na, atd’.)

Elementarna analyza odhalila zmenu v zloZeni okrajovych ¢asti napadnutych zin, v porovnani s ich
vnutornou ¢ast'ou. Pozorovalo sa ¢iastocné alebo uplné nahradenie boru kyslikom, ktory bol do systému vne-
seny rozpustenym Al,O; Vv tavenine. Vyssia vizbova energia medzi Ti a O (672 kJ-mol™) ako medzi Al a O
(511 kI-mol™) [11] mézZe byt zodpovedna za prednostnii tvorbu oxidov titanu. Na prierezoch vzoriek, v &asti-
ach, ktoré neboli ponorené v koréznom médiu boli pozorované rovnaké zmeny ako v pripade ¢asti ponorenej v
tavenine. Medzizrnova faza pozostavajuca z prvkov Ni, Ti a B interagovala s taveninou a jej vyplavené frag-
menty zatuhnuté v tavenine v blizkosti povruchu boli pozorované na SEM (Obr. 3, vlavo, body 7,8). Prvkova
analyza ukazuje primarne na reakciu taveniny s Ti a B. Reakciu taveniny s Ni sa zo SEM-EDX analyzy nepo-
darilo potvrdit. Z miest medzizrnovej fazy a taveniny zatuhnutej na povrchu sa nepodarilo ziskat’” dostatocne
kvalitny signal pre vyhodnotenie Kikuchiho ¢iar a priradenie ku konktrétnej faze, z dovodu vysoke;j citlivosti
EBSD techniky na povrchové nerovnosti. SEM-EBSD analyza potvrdila oxidéaciu zin TiB,, ktoré boli v kon-
takte s koroznym médiom a vznik TiO, ako korézneho produktu, ¢o koreSponduje so SEM-EDX analyzou.
Modré miesta na Obr. 4 predstavuju TiO, ortorombickej Struktury tzv. ,,brookit™ a ¢ervena farba prislicha
povodnému TiB, materidlu.

g T vpeCom— |
100um

100um
Obr. 4 EBSD fazové rozliSenie kordznej vrstvy vzorky TiB, po 200 h koréznom teste v tavenine KF—AlFz—
Al,O3. Modra — TiO,, ¢ervena — TiB, pévodny material.
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Sprévanie sa boru pri kontakte s taveninou nebolo doposial’ iplne objasnené. Do tvahy boli brané na-
sledovné moznosti:

- bor zostal v tavenine, pravdepodobne vo forme oxidu boru alebo vo forme hlinitoboritanovych zli¢enin

typu (Al203)x(B203)1.x,
- bor unikol zo skiimaného systému ako BF3(Q).

Na potvrdenie alebo vyvratenie tychto moznosti boli vykonané dodato¢né kratkodobé experimenty,
kde bolo do taveniny so zlozenim korézneho média pridanych 5 hmot. % TiB, Vv praskovej forme. Zmes bola pri
kordznej teplote temperovana 120 minit, nésledne spontanne ochladend a analyzovana pomocou IC spektrosko-

pie.
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Obr. 5 IC absorbéné spektrum taveniny 1,3KF—AIF;—Al,O; s pridavkom 5 hmot. % TiB, skondenzo-
vanej na obrube Pt téglika.

Analyza vzorky ziskanej z obruby téglika potvrdila pritomnost’ béru v podobe hlinitoboritanu, ktorého
signaly sa na IC absorb&énom spekre nachadzaju v oblasti od 1280 do 1650 cm™. Silny a §iroky vybracny pés pri
1418 cm™ bol priradeny valenénym vibraciam (BO3)* $truktirnych fragmentov [12] a silny pas pri 1310 cm™
k asymmetrickym valenénym vibaciam (BOs)* §trukturnych fragmentov [13]. Slaby §iroky pas pri cca 1020 cm™
bol priradeny antisymmetrickym valenénym vibraciam patriacim (BO,)* tetraedrom [14]. Sirka tychto pasov
ukazuje na pritomnost’ neusporiadanej amorfnej fazy v skiimanom systéme [15]. Nizko intenzivny pas pri 1640
cm™ bol priradeny deforma¢nym vibraciam vody pritomnej v KBr. Naviac boli pozorované dominantné signaly
v oblasti 700-400 cm™, ktoré pozostavali z viacerych prekryvajicich sa signalov patriacich rozdielnym de-
forma¢nym vj vibraciam AlFg> oktaédrov v §truktirach KAIF, a K,AlFs [16,17].

4. ZAVER

Bol vytvoreny uceleny postup vykonania strednodobych kordznych testov ako aj analyzy produktov
korézie. Diborid titanu, ako zékladny materidl uvazovany pre zmacate'né katédy, bol charakterizovany z
hladiska koroznej odolnosti voci tavenine 1,3KF-AlF;—Al,O5 (4,5 hmot. % Al,Os) pri 680 °C. Korozne napad-
nutie pozorované na povrchu vzoriek ponorenych v tavenine bolo vyhodnotené ako nerovnomerna Skvrnita
a bodova korozia. Analyza prierezov vzoriek dokazala interakciu medzi materidlom a taveninou, ktora vyustila
v degradaciu medzizrnovej fazy a aj samotnych TiB, zfn. Kyslik nachadzajtci sa v tavenine reagoval s TiB, za
vzniku TiO, ortorombickej $trukutry typu ,,brookitu ako hlavného korézneho produktu. IC spektroskopiou sa
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podarilo dokazat’ pritomnost’ béru v tavenine po korézii v podobe (BO3)* a (BO,)* strukturnych fragmentov,
naznacujuc tak pritomnost’ hlinitoboritanu ako d’alSieho kor6ézneho produktu.
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Abstract: The nuclear fuel rod bow issue is entering the age of the attempt to understand it. Improvement in
the technologies allowing tracking and measuring the rod bowing is supposed to set a light on its direct cause
and results. Among methods for assessing the rod bow, the optical one i.e. postprocessing of images from visual
inspection, is the most popular and mature one. The precision of the method can be disputable and depends on
several factors. Increasing the precision to reach the maximum allowed by the equipment and auxiliary system
working during fuel inspection will possibly result in benefit of more accurate data about the rod bow process.

Kli¢ova slova: rod bow, image analysis, postprocessing
1. INTRODUCTION

The nuclear fuel during operation in the reactor core undergoes several deformations like growth, creep or
bow. All those deformations have the origin in material properties and fuel performance mutual interactions, and
that is why they have to be estimated and included in fuel design process. As for now the least described problem
is a fuel rod bow. Buckling of one rod has many sources and also many results which has been underestimated or
neglected to some level for long time. The growing understanding of how severe the problem can be and what is
the aftermath of it for the nuclear power plant, evokes a discussion about possible measures to predict the occur-
rence or even limit the problem. Nevertheless, main issue how to measure the rod bow still remains. Fuel inspec-
tions performed e.g. with camera (visual inspection) or measuring system allow mostly to examine the periphery
of the fuel assembly, while the state of the center remains unknown. Additionally, as current state of knowledge
does not allow predicting the rod buckling, fuel inspections address only temporary state of the problem without
retrospection to its history. One although should consider that such approach is the only one to have at least
some information about the problem. Improving the technologies allowing measuring rod bow may bring some
more information about it in the future. Centrum vyzkumu ReZ s. r. 0. (CVR) has also joined this pursuit for
getting more information about rod bow and in this way ensuring the safety of the nuclear fuel.

2. ROD BOW - ORIGINS AND AFTERMATH

The rod bow is a complex issue that starts already to be investigated on wider scale. It is difficult problem
due to being nonstandard behavior of the fuel. Nevertheless, the problem exists and the safety issues have made
it more viewed.

Rod bow is highly local and random problem, however those small changes in the rod profile create total im-
pact onto the whole core outline. Each fuel assembly inside the core performs in slightly different conditions in
case of mechanical stresses transition and thermal feedback. When one would consider a single fuel assembly,
similar situation will address to fuel rods. When there comes additionally the discrepancies from rod bow, the
changes could be reasonably high.

Due to the special features of the problem, the direct origin of rod bow can hardly be specified. The buckling
of the rod is a way of compensation and relaxation the load coming from the environment within and around the
rod. The mechanism responsible for rod buckling is known. When the stress will be applied on the top of any rod
(not fuel rod) and both ends of the rod will be fastened, the mechanical answer of this tension will be side buck-
ling. Nevertheless, the origin of the stress or specification of the buckling localization is much more complex
issue. A big role plays here the whole fuel assembly bow that comes from the mechanical stresses over the fuel
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assembly. When considered two opposite stress sides on fuel assembly, the peripheral rods will be on one side
under tensile stress and on the other under compressive one. Another factor that has to be included is creep and
growth phenomena. Those issues are inherent in nuclear fuel and in case when the fuel rod will stuck in two
spacing grids, the buckling accelerates. The stacking can be also the result of the excessive bow. Thermal expan-
sion of the cladding material is also a co-factor influencing the total stress projection. Especially problematic is
this issue in case of two different materials used for cladding and spacing grids. Then mechanical impacts form
coolant flow reaching the speed of 3 m/s [1] and vibrations bring their impact in. When the bowed rod is
blocked, it works as a blocked blade and the force increases, resulting in accelerated buckling. The all aforemen-
tioned problems are exposed also to the phenomena of radiation creep impact. This factor “freezes” the changes
preventing them from returning to initial state.

To the most significant results concerning changes in fuel behavior and induced by rod bow one should con-
sider [3]:

a) Local power peaks/ramps — as the gap between the rods is getting wider, the more space is left for the cool-
ant and moderator. In this way higher moderation is obtained [4].

b) Hot spot occurrence — locally increased temperature is related to power surge, coming from neutron flux,
and insufficient heat transfer. When the gap is wider, the coolant flux decreases. High temperature acts as a
catalyzer for buckling due to providing locally unequal heat profile. Then, thermo-mechanical aspects of
the material like thermal expansion are responsible for further deflection. It can also cause a local plastic
deformation of the cladding surface. It is highly connected with overheating of the cladding — in deficiency
of coolant, the thin laminar layer in the closest vicinity to the cladding is not sufficient to carry out the heat
form the fuel. There might then occur local spot boiling within the area of laminar coolant layer. Poor heat
transfer (coefficient a)) induces temperature peaks in those spots.

c) Cold spot occurrence — considering the bow of one rod, i.e. widening the gap on one side, opposite phe-
nomena of all the above is present on the other side of the rod. Such thermal gradient on one level of clad-
ding leads to redistribution of hydrogen and precipitation of hydrides. The thermal gradient induces hydro-
gen diffusion towards the cold spot, and local stacking up of hydrides can evoke blisters occurrence and fi-
nally cladding failure.

d) Cladding-coolant interaction — closing the gap causes accelerated corrosion, chemical and crud sedimenta-
tion on “crevices”, galvanic corrosion and increased concentration of neutron poison particles (e.g. lithi-
um). All those changes are propelled also by local temperature changes and can make the cladding thinner.

e) Mechanical impact — when the adjacent rods become into contact, the mechanical friction from two solid
materials is present. This leads to thinning the safety barrier.

Very important is that all the aforementioned problems concerning rod bow do not occur as a single issue but
are combined and mutually influencing each other. Due to this fact it is impossible to address only one of this
problem and as the complicity of it is so high, it is impossible to predict a real failure scenario.

One of the best example of the fact how problematic the problem of rod bow can be, is the case of Ringhals 2
(Sweden, BWR type with 157 assemblies in core), where only “a luck” allowed to prevent a cladding failure.

i

Figure 1: Rod bow spotted during the outage at Ringhals 2 in 2009 [3]

During the regular visual inspection of fuel assemblies in 2009, two rods in contact were identified on a four-
year-old assembly. The bow of the rods was highly developed and the contact of the rods was already hard what
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can be seen in Figure 1. It was possible to distinguish the problem because the rods were on the periphery of the
assembly.

In 2013 the fuel assembly was taken into hot cells where the cause was supposed to be found. After analyz-
ing all possible parameters and comparing them with referential, unbowed rod from the same assembly, no
changes in the operating history (e.g. burnup) were found.

Figure 2: Contact area of rods; arrows shows the border of pellets and dashed line the cutting during PIE [2]

Nevertheless, the bow was present causing hard contact, possible to see in Figure 2, and increased local oxi-
dation in cooperation with increased temperature and power surges. The outputs of gamma scanning from hot
cells showed only a small changes in the power profile outline (Figure 3). The oxide layer in the contact spot was
estimated to be approximately 5 times thicker than the average, trading off the cladding material [3]. However
the rod remains leak-tight.
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Figure 3: Local power distribution obtained by gamma scanning a) in axial direction; b) in radial direction [2]

Taking into account all the results and inputs from the post-irradiation examination, it was possible to deter-
mine the cause as excessive span of the rod. This difference potentially origins in different growth ratio of the
rod when compared to fuel assembly structure [2].

In the case of Ringhals 2 no changes in the rod profile were spotted during former visual inspections. A good
coincidence was that the fuel assembly was already a four-year-old one and was not supposed to return into the
core. Also the fact that the rods in contact were on periphery can be regarded as another coincidence. It would be
impossible to spot such problems when the rods would be somewhere in central positions of the assembly. In
any other case a threat of a very severe problem, such as fission gas or fuel particle release, might be present.

The problem spotted at Ringhals 2 is a perfect argument for the rod bow tracking activities to be performed
on each irradiated fuel assembly. As there is only the possibility to inspect the periphery of the fuel assembly
(without dismantling the assembly), as much information as possible should be obtained. Nowadays, when there
are the attempts to study and understand the problem of rod bow, such measurements are inevitable to set some
light onto the solution of the problem or at least prediction of its occurrence.

3. THE CVR RESEARCH WITHIN OPTICAL METHOD

Up to date CVR has been working on the development and improvement of the optical method for rod bow
evaluation. The laboratory equipment of CVR consists of a water tank, where the fuel assembly mock-up (height
shorten to ca. 1200 mm) can be placed, simulating the conditions during regular fuel inspections at any nuclear
power plant (LWR). Inside the tank, against the fuel mock-up there is placed a CNC equipment allowing moving
an operating rig along the vertical axis of the assembly. This rig is able to hold variety of inspection sensors and
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equipment, e.g. HD camera (1080x1920 px). In the experiment for rod bow measuring, the camera was placed in
the distance from the fuel mock-up that allows embracing whole width of the fuel side with maximal resolution.

The experiment was basing on the comparison between the video material gathered while examining initial
unbowed state of fuel rods and the state when the bow was present. The gathering of material in both cases was
basing on making short video a couple of times for each modeled condition. The changing factor here was the
light. The multiplicity of videos was caused due to statistic and the influx of environment. The example of the
results most close to the median was selected as a reference. The light was simulated by one, two, and three
fleshes where in the latter case one of the flesh was integrated with the camera. Such approach allowed for pre-
cise determination and high contrast between the light reflection marks over the rods in the periphery of the
assembly and the background. To simulate the rod bow a plastic stick was pressed between the rods and again a
bunch of material videos was acquired. Than all videos were cut frame-by-frame for further analysis.

As the basis of the image analysis is given by the light marks, a precise same region of each frame has to be
selected. It depends also on the speed of the rig with the camera. After assessing the required range of pixels
from each photo, all the sections were combined together into one image that is the input for detailed image
analysis. The result of this action can be seen in Figure 4. In the case of CVR experiment, the referring range
was 50 pixels of the image height and the starting position was around 960 pixels row of image height. In this
area the light mark was the most distinct and of the most contrast against the background.
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Figure 4: The sectioned and combined image of rods. Upper part of fuel assembly is on the left side.

The CVR has followed the method of image analysis on the most basic level, i.e. the color matrix of each
pixel of the image. Such approach allows for reasonably wide automatization of the analysis process. Neverthe-
less, the possibility of error intrusion remains on increased level due to the fact that during the process of image
postprocessing the computer sees all pixels as referring number. In this way small nuances between the pixels
could be neglected. The pixel analysis is done according to the color scale (e.g. RGB, HSB, CMYK), where the
“number” of pixel contains its coordinates on the image and the saturation of each of the color vectors. A repre-
sentative scope of this attempt can be seen in Figure 5.

Figure 5: Pixel by pixel analysis of the image - section.

In the above picture the more blue regions are representing the gaps between the rods and it is possible to dis-
tinguish regions of brighter light reflex. The regions tending towards bright red color are representing the rods
after pixel analysis.

As the data are prepared to be “readable” by the computer, the operator can actually work with it. To imple-
ment as much automatization as possible the most vital input will be to define the level of number representing
the area of interest, i.e. the fuel rods. This includes also precise definition of pixel/mm ratio for the computer to
be able to measure the distance between characteristic points. Considering working in the color matrix and hav-
ing in mind what numbers could represent light spots, one could estimate the pixel (or pixel area) where the
color gradient is possibly matching the foreseen value. In this way the characteristic points are defined and cal-
culation can be started.
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Figure 6: No-bow experiment results: a) without correction; b) with correction

The results of unbowed case are shown in Figure 6. Figure 6 a) represents a raw state of results without any
criticism feedback of the operator about the results. Even those results confirm the unbowed state of rods. The
small peaks that are distinguishable are linked with the camera system movements and the error coming from
light dispersion and reflection. Those can be regarded as inherent, systematic error with the value oscillating
around 0.35 mm. Figure 6 b) represents the state of the fuel assembly when results are smoothen by the operator.
This action involves filtering out the results where the gradient between two adjacent pixels is higher than over-
all median of discrepancy. The smoothing effect is very useful for bowed rods evaluation.

In the second experiment of CVR the rod bow was modeled on the rods 3 to 6 and the real maximal changes
of the rod-to-rod distances are introduced in Table 1.

Table 1: Modelled deformation of rod gap with rod numbers (from left)
Rods number | Change in gap [mm]

2-3 3.65-1.15
3-4 3.65 +1.50
4-5 3.65-0.65

The first output without including the influx of systematic error correlates with the modeled conditions. Max-
imal gap of 5.15 mm was calculated to be between rods 3 and 4. Minimal gap of 2.5 mm was found between
rods 2 and 3. Those results correspond with the modeled deflection of the rods. The outputs can be seen in Fig-
ure 7.

VVER1000_McU

__________________________ RL
400 R4L

RBL

Ref 1

Length Ref3

Figure 7: Outputs of experiment with modelled bow - no correction

After controlling the changes gradient of the results, the plot of the rods’ state was smoothen. Those outputs
do not show steep and robust peaks in their plot and represent the real conditions in most direct way as it is pos-
sible. The discrepancy within unbowed regions is consistent with the foreseen one and reaches values of 0.35-0.4
mm. The profile of the rod bow including systematic error can be seen in Figure 7.
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Figure 8: Outputs of experiments with modelled bow - with correction

The conducted experiments proves that anticipated results of tested method for rod bow assessment are re-
flecting real modeled conditions. Nevertheless, the method is not immune to the inherent error coming from the
outside factors like camera rig movement, light dispersion, medium transparency and purity. Further investiga-
tion is required to limit the influx of those problems to as high level as possible. Significant here will be also to
develop more precise approach for the pixel gradient change specification to reach more precise outputs. How-
ever, this equally depends on the hardware, e.g. camera.

4. CONCLUSIONS

CVR has joined the R&D attempt and pursuit for improving the safety of nuclear fuel in the aspect of rod
bow, its origins determination and aftermath assessment. As the investigation of the problem is relatively imma-
ture and its features prevent form forming any precise answers, the only activity that remains is to monitor this
behavior. To track the rod bow it is required to apply a simple and reliable method for data gathering, which can
help to understand the problem in future or limit its results. The technology that shows the most experience in
the matter is image analysis from videos. The tests conducted at CVR allow stating that the prepared technology
for rod bow measuring basing on image analysis is consistent with real simulated deformations. Further investi-
gation will involve improving accuracy and decreasing vulnerability to interference of outside factors. Limiting
the method dependency on hardware will enlarge the credibility of the outputs.
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Abstrakt: Vypocetni kéd UyBy je vyvijen jako rychly vypocetni kéd pro studium vyhorivajicich absorbdtorii,
které jako primési jaderného paliva umoziuji kompenzaci pocatecniho prebytku reaktivity. Kod UyB, umoziuje
vypocet vwhorivani riznych typii paliva. Prispévek popisuje vypocty vyhorivani paliv CANDU a VVER s primési
prvkii prirodniho slozeni s podilem 1.0 wt%. Kompenzace prebytku reaktivity je srovnana na pocatku a na konci
vyhorivani v zavislosti na atomovém cisle prvku a makroskopickém ucinném prurezu prvku jako vyhorivajiciho
absobatoru.

Kli¢ova slova: jaderné palivo, vyhorivajici absorbator, prebytek reaktivity, vyhorivani, UyB,
1. UVOD

Cilem studia vyhofivajicich absorbatori je optimalizace vybéru novych materialti pouzitelnych jako vyhoti-
vajici absorbatory v jaderném palivu. Vyhotivajici absorbatory kompenzuji pocéatecni piebytek reaktivity
a umoziuji dosazeni delSich palivovych cyklt s palivem o vy$$im obohaceni.

V soucasnosti vyvijeny vypocetni kod UyB; [1, 2 a 3] byl je slozen z transportniho a izotopického solveru
pro feSeni transportni rovnice a Batemanovych rovnic vyhotfivani jaderného paliva. Oba solvery jsou navzajem
spojeny vyhofivajicim schématem 2sPC, které vyuziva pouze 3 transportnich Monte Carlo vypoctd v prubéhu
vypoctu vyhotivani (Cerstvé palivo, vyhotelé palivo na konci vyhotivani pro prediktor a pro korektor) a urcovani
efektivnich G¢innych prifezi v zavislosti na koncentraci nuklidd pro dané vyhoteni. Rychlost vyhotivani kddem
UwB; je o cca 2 fady vyssi oproti kddu MCNP6 a o cca 1 fad oproti kodu Serpent [4].

Clanek popisuje vyhoiivani jaderného paliva CANDU s piirodnim obohacenim a paliva VVER s obohacenim
5.0 wt% U-235 na zékladé typického provozu [4]. Vyhofivajici absorbatory ve formé prvka piirodniho slozeni
s uniformnim rozloZenim v palivu s podilem 1.0 wt% jsou srovnany podle zakladnich neutronickych veli¢in;
makroskopického uc¢inného prifezu a kompenzace koeficientu nasobeni na pocatku a na konci vyhotivani.

2. VYPOCETNI KOD U,,B;

Vypocetni kod UyB; je urcen pro vyhotfivani jaderného paliva. Vypocet vyhotivani je slozen z navzajem
se ovliviyjicich feseni Batemanovych rovnic vyhofivani a transportni rovnice. Batemanovy rovnice fe$i izoto-
pickou zménu paliva v prubéhu vyhofivani, feSena je soustava rovnic popisujici ¢asovou zménu koncentrace
nuklidd vlivem jadernych reakci a radioaktivniho rozpadu. Stacionarni transportni rovnice fesi prib&éh hustoty
toku neutronll v geometrii palivového souboru a hleda hodnotu koeficientu nasobeni. V kazdém kroku vyhotiva-
ni jsou vysledky obou vypoctl navzajem svazany ve vyhotivajicim schématu 2sPC.

V klasickém vyhotivajicim schématu urcuje nova koncentrace nuklidt materidlové charakteristiky v trans-
portnim vypoctu, nové hustoty toku neutronil urcuji efektivni a¢inné prurezy v Batemanovych rovnicich. Ve 2-
stupiiovém vyhotivajicim schématu 2sPC je pouzito metody prediktor-korektor na vypocet efektivnich uc¢innych
prufezii na pocatku a na konci vyhotivani (1. stupen, 3 transportni vypocty) a na interpolaci Gc¢innych prifezi
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v prubchu vyhofivani podle porovnani aktualni koncentrace dané¢ho nuklidu s jeho pocatecni a koncovou kon-
centraci (2. stupen, zadny transportni vypocet).

Vypocetni kod UyB; byl navrzen pro rychly vypocdet vyhofivani. Monte Carlo solver UyB; fesi geometrii
nekonecné miize palivovych bunék ve 2-D rozliSeni, palivova buiika ve ¢tvercové nebo trojuhelnikové miizi
je definovana libovolnym poétem soustfednych valcovych ploch.

3. VYPOCETNI MODEL

Jako vyhoftivajici absorbatory (VA) byly vybrany vSechny prvky s piirodnim sloZenim, které maji data v ja-
derné knihovné ENDF/B-VII.1. Srovnano bylo 78 prvki z atomovymi ¢isly 1 az 91, 14 prvkd nebylo uvazova-
no; 8 radioaktivnich prvki (43-Tc, 61-Pm, 84-Po az 89-Ac), 4 prvky bez dat ENDF/B-VII.1 (10-Ne, 70-Yb 76-
Os, 78-Pt) a 2 prvky paliva UO..

VA jsou uvazovany homogenné rozlozené v~palivovém souboru, proto je mozné ocenit vyhofivani na jedno-
duchém 2-D modelu palivové bunky (s vyjimkou paliva CANDU se specifickou geometrii, kde jsou prstencové
skupiny palivovych proutkd v souladu s [3] nahrazeny koncentrickymi valcovymi elementy).

Model paliva CANDU vychazi ze soucasného palivového souboru s 37 palivovymi elementy, homogenizace
skupin palivovych proutkd pro kéd UyB; ma zanedbatelny vliv (0.001) na koeficient ndsobeni béhem vyhotiva-
ni. Palivo je umisténo v pokryti ze slitiny Zircaloy-4 chlazené tézkou vodou s ¢istotou 99.11 wt% a hustotou
0.8179 g/cm® pii teplotd 561 K. Palivovy soubor je umistén v tlakovodnim kanalu ze slitiny Zr2.5Nb, ktera
je tepelné-izolaéni vrstvou CO, oddélena od kanalu kalandrie ze slitiny Zircaloy-2 a tézkovodniho moderatoru
s Gistotou 99.97 wt% a hustotou 1.08699 g/em® pii teploté 339 K. Palivo je vyhofivano na vykonu
32.908 MW/MTU do vyhoteni 23000 MWd/MTU.

Model paliva VVER odpovida sou¢asnému palivu typu VVER-1000 s trojihelnikovou miizi. Palivo UO,
je pokryto zirkoniovou slitinou E-110 a chlazeno lehkovodnim moderatorem s typickou hustotou 0.7167 g/cm?®
a teplotou 578 K. Palivo s vykonem 40 MW/MTU je vyhotivano do typického vyhoteni 50000 MWd/MTU.

4. VYSLEDKY VYPOCTU

Schopnost VA kompenzovat pocatecni prebytek reaktivity 1ze bez transportniho vypoctu odhadnout jeho
makroskopickym uéinnym priifezem pro absorpci. Hodnoty pro Cerstvé palivo jsou srovnany na Obr. 1 (jaderna
hustota) a Obr. 2 (efektivni makroskopicky G¢inny prifez podle UyB;), v levé ¢asti palivo CANDU, v pravé
palivo VVER. Prvky s nizkou atomovou hmotnosti maji pfi 1.0 wt% velkou hustotu jader a pfi stejném mikro-
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Obr. 1: Jaderna hustota pro 1.0 wt% piimés jaderného paliva CANDU a VVER.
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Obr. 2: Makroskopicky G¢inny prifez pro 1.0 wt% ptimés jaderného paliva CANDU a VVER.

Kompenzace pocatecniho prebytku reaktivity byla srovnana jako rozdil koeficientu nasobeni paliva bez VA
(1.126 pro CANDU a 1.336 pro VVER) a koeficientu nasobeni paliva s 1.0 wt% piimési absorbatoru. Srovnani
Vv zavislosti na makroskopickém G¢inném prutezu (viz Obr. 3) ukazuje nelinearni vztah, ktery je disledkem rtz-
ného spektra neutronlt v daném typu jaderného paliva. Nejvyssi schopnosti kompenzace pocateéniho prebytku
reaktivity dosahuji vzacné zeminy (Sm, Eu, Gd, Dy, Er), lehké absorbatory B a Li, stiedné tézké prvky Cd, In,
Re, Ir a Hg a aktinid Pa.
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Obr. 4: Podil kompenzace piebytku reaktivity mezi vyhotelym a ¢erstvym palivem pro paliva CANDU a VVER.
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Kompenzace pocatecniho prebytku reaktivity pro absorbatory musi byt doplnéna druhou zéakladni vlastnosti,
schopnosti vyhotivat, tj. reaktivita vazana absorpcni pifimési v palivu musi béhem vyhofivani paliva klesat.
Schopnost vyhotivat 1ze popsat rozdily v koeficientu nasobeni paliva s/bez pfimési pro palivo na konci vyhoteni
apro Cerstvé palivo podle vztahu (k(s VA,bu max)-k(bez,bu_max))/k(s_VA,bu_0)-k(bez,bu 0)). Grafické
srovnani viz Obr. 4 v zavislosti na Z a viz Obr. 5 pro zavislost na X. Dobie vyhotivajici absorbatory vaZou reak-
tivitu az do konce vyhofivani a idedlné nezplsobuji zddnou zbytkovou otravu paliva, idealni podil kompenzace
na konci vyhofivani vii€i €erstvému palivu je 0.0, pfimés je vyhofivajici, pokud je podil < 1.0.
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Obr. 5: Podil kompenzace piebytku reaktivity mezi vyhotelym a Cerstvym palivem pro paliva CANDU a VVER.
5. ZAVER

Vypocetni kod UyB;, vyvijeny jako rychly vypocetni kod pro studium vyhotivajicich absorbatort, byl pouzit
pro vypocet vyhotivani jadernych paliv CANDU a VVER s pfimési prvku pfirodniho slozeni s podilem 1.0 wt%.
Prvky jsou srovnany podle zékladnich neutronickych veli¢in; makroskopického ti€¢inného prifezu a kompenzace
koeficientu nasobeni na po¢atku a na konci vyhofivani.

Nejvyssi kompenzace pocate¢niho prebytku reaktivity a zarovenn dobré schopnosti vyhotivat dosahuji vzacné
zeminy (Sm, Eu, Gd, Dy, Er), lehké absorbatory B a Li, stfedné té€zké prvky Cd, In, Re, Ir a Hg a aktinid Pa.
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Zachyty zdroji ionizujiciho zaieni v CR

Josef Mudra
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Méeni a laboratoie, UJV Rez, a. s., Hlavni 130, Husinec-Rez, 250 68, Ceskd republika

Abstrakt: UJV Rez, a. s. UJV), kromé jaderného vyzkumu a vyvoje v CR poskytuje také servis pri zachytech
zdrojit ionizujictho zareni (Z1Z). Timto zdachytem se rozumi nalez ZIZ mimo pracovisté opravnénymi pro nakla-
dani se ZIZ. Tato sluzba je od roku 2003 zajistovana mobilni zdsahovou skupinou UJV (ZsK), kterd je pro reseni
téchto situaci adekvatné vybavena (piistrojové, persondlné, technicky). Tato sluzba je smluvné poskytovdna pro
dva subjekty v Praze a od zaii 2016 i pro jeden subjekt v Plzni. Jinak na vyzadani Statniho uradu pro jadernou
bezpecnost (SUJB) je piisobnost Zsk celorepublikova. Cinnosti Zsk po prijezdu na misto nélezu zahrnuji prove-
deni monitorovani na lokalité (proméreni zachyceného vozidla ¢i nakladu), vytyceni mista zasahu a dohledani
ZIZ. Po dohledani ZIZ nasleduje finalni promérenti na misté nalezu, které vylouci vyskyt dalsiho ZIZ nebo povr-
chové kontaminace v okoli nalezeného ZIZ. Dohledany ZIZ je dle patnych predpisii prepraven na specializované
pracovisté UJV. Po rozhodnuti SUJB je dany zdchyt zpracovan jako radioaktivni odpad (RAQ) a uloZen do 1ilo-
%isté RAO v CR. Pokud dany materidl kontaminovin radionuklidy s krdatkym poloc¢asem rozpadu, necha se tako-
vy materidal vymrit a po proméreni odpovidajici limitum danym legislativou je uvolnén do Zivotniho prostredi. Za
dobu poskytovani této sluzby jsou UJV rocné reseny iadové desitky pripadii zachytii ZIZ. Pocet zachytii ZIZ UJV
tvori az 42 % vsech zachytii v CR, které od roku 1997 eviduje SUJB. Béhem této doby jsou registrovany zdchyty
ZIZ jak u spolecnosti nakladajicimi s kovovym materialem (napv. hute, kovosroty, Srotiste), také u spolecnosti
nakladajicimi s komunalnim odpadem (napr. spalovny, skladky komunalniho odpadu). Tyto zdachyty jsou prede-
v§im lokalizované a obsahujicich jak umélé tak i prirodni radionuklidy. Z prirodnich radionuklidii jde nejcastéji
0 226Ra z vojenskych pristrojit a z umélych radionuklidii se jedna nejcastéji o 1311 z nemocnicniho odpadu
oddeleni nukledrni mediciny. V roce 2011 doslo v Praze - Podoli k nalezu ZIZ s nejvyssim prikonem davkového
ekvivalentu (kontaktné max. 200 mSv/h). Jednalo se o radiovou tubu s 226Ra. Uvedené priklady kaZdorocnich
ndlezii ZIZ poukazuji na opravnénost a opodstatnénost instalaci detektorii ionizujiciho zdareni u subjektit jako
Jjsou kovosroty, spalovny, atd. Proto by instalace SMS méla byt nezbytnou soucdasti kazdého subjektu, ktery na-
klada s druhotnymi surovinami nebo s komundlnim odpadem.

Kli¢ova slova: zdroj ionizujiciho zdareni, zachyt, ndlez, prirodni radionuklid, umély radionuklid
1. Uvop

Zéakon €. 18/1997 Sb., o mirovém vyuzivani jaderné energie a ionizujiciho zafeni, novelizovany od 1. 1. 2017
zakonem €. 263/2016 Sb. (Atomovy zakon), v aktudlnim znéni, fik4, ze kazdy provadéjici ¢innosti vedouci k
ozafeni ma za povinnost dodrZovat takovou uroven radiaéni ochrany, aby riziko ohroZeni zivota, zdravi osob a
Zivotniho prostiedi (ZP) bylo tak nizké, jak lze rozumné doséhnout pii uvazeni hospodaiskych a spolegenskych
hledisek. Takzvany princip ALARA (As Low As Reasonably Achievable). I presto, Ze je legislativou stanovena
mez (limit), za kterou neni mozno uvolnit jakykoliv radioaktivni material (RM) ¢i radioaktivni latku (RaL) mimo
pracovisté se zdroji ionizujiciho zafeni (ZIZ), presto v CR dochazi kazdoro¢né k fadové desitkdm zachytii téchto
latek a materialu nebo ojedinéle k jejich nalezim. Zachytem ZIZ se rozumi odhaleni vyskytu RM nebo RaL ¢i
podezieni na jeho vyskyt v misté, kde je prostiednictvim stacionarnich monitorovacich systémti monitorovano
ionizujici zatreni - 1Z (spalovny, kovosroty, skladky, hrani¢ni ptfechody). Nalezem ZIZ se rozumi odhaleni vysky-
tu RM resp. RaL ¢i podezieni na jeho vyskyt na libovolném misté v Zivotnim prostiedi kromé ptipadu, kdy jde o
prepravu (jde o ztratu kontroly nad ZIZ). [1, 3] Od roku 1997 Statni Gfad pro jadernou bezpeénost (SUIB) evidu-
je zachyty a nalezy ZIZ na tizemi CR a informace jsou kazdoroéné zvefejiiovany ve Vyroénich zpravach SUJB.
V piipadé zachytu, nalezu & ztraty kontroly nad ZIZ musi byt podle Atomového zakona kontaktovan SUJB a
Policie CR. Na vyzadani nalezce nebo SUJB je kontaktovan UJV Rez, a. s. (UJV), ktery od roku 2003 poskytuje
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servis pii zachytech a nalezech ZIZ. Tento servis poskytuji pracovnici zasahové skupiny dozimetrie UJV (Zsk ),
ktefi drzi pro tyto piipady nepietrzitou pohotovost. Piisobnost Zsk je na vyzadani SUJB & integrovaného za-
chranného systému CR celorepublikova. Po ohlaeni zachytu &i nalezu ZIZ je vyslana na dané misto Zsk. Po
ptijezdu pracovnici Zsk provedou méfeni davkového piikonu na zachyceném vozidle (nakladu) a lokalizuji za-
chyceny ¢i nalezeny ZIZ. Podle vysledkii charakterizace a méfeni misto zabezpeéi tak, aby nedoslo k nezadou-
cimu ozafeni osob. Dany ZIZ je po dohledani pracovniky Zsk naloZen do odpovidajiciho transportniho a sting-
ného souboru. Takto je v zasahovém vozidle a pievezen podle platnych pfedpisti danych vyhlasky ¢. 317/2002
Sb. (od 1. 1. 2017 podle zakona ¢. 263/2016 Sb.) a evropské dohody o mezinarodni silni¢ni pfepravé nebezped-
nych véci ADR (Accord Dangereuses Route) do UJV k dal§imu zpracovani &i do¢asnému uloZeni. Pied odjez-
dem zasahového vozidla je na misté zachytu ¢i nalezu pracovniky Zsk provedeno dalsi méfeni, které vylouci
mozny vyskyt dal§iho ZIZ nebo povrchové kontaminace okoli zachytu & nalezu ZIZ. Po rozhodnuti SUJB je
dany zachyt &i nalez zpracovan jako radioaktivni odpad (RAO) a uloZen v ulozisti RAO v CR. Do uloziité RAO
Bratrstvi v Jachymové jsou ukladany RAO s pfirodnimi radionuklidy a do ulozi$t¢ RAO Richard u Litoméfic
jsou ukladany RAO s umélymi radionuklidy a neoddélitelné smési umélych a ptirodnich radionuklidd. Pokud
neni Policii CR nalezen pivodce ¢ majitel daného ZIZ, nese naklady za jeho charakterizaci a likvidaci (zpraco-
véani a ulozeni do wlozisté RAO v CR) Ceska republika. Pokud je dany material kontaminovan radionuklidy
s kratkym poloasem rozpadu, které se pouZivaji na odd&leni nuklearni mediciny (napt. **'I - 8 dni, *™Tc, — 6
hodin, **!In — 2,8 dne), necha se takovy material po uréitou dobu vymiit. Poté se material proméfeni a pokud
namétené hodnoty specifické aktivity (hmotnostni, plo§né, objemové) jsou pod hodnotami limiti uréenych pro
dany radionuklid podle Atomového zékona, tak je takovy material uvolnén do ZP jako b&Zny komunalni odpad.

2. HISTORIE ZACHYTU A NALEZU ZIZ V CR

Od roku 1997 SUJB eviduje zachyty a nalezy ZIZ na uzemi CR a informace jsou kazdoro¢né zvefejiiovany
ve Vyroénich zpravach SUJB. Na obr. 1 jsou uvedeny poéty zachytii a nalezti ZIZ umélych a ptirodnich radio-
nuklidi a celkovy pocet za kazdy rok. Od roku 1997 — 2015 je SUJB evidovano celkem 940 zichytd a nalezii
Z1Z, pticemz 63 % tvoii materialy s pfirodnimi radionuklidy a 37 % s umélymi radionuklidy. Nejvyssi pocet
zachytl a nalezd (celkem 83 — z toho 57 s pfirodnimi radionuklidy a 26 s umélymi radionuklidy) byl v roce
2003. [2]
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Obr. 1: Pocetni zastoupeni pfirodnich a umélych radionuklidd v zachytech a nalezech ZIZ v letech
1997 - 2015 evidovanych SUJB (podtrzena &isla jsou celkovymi poéty zachytt a nalezi daném roce)

3. SERVIS PRI ZACHYTECH A NALEZECH ZIZ ZSK UJV

Od roku 2003 UJV smluvné poskytuje servis pii zachytech ZIZ na skladce komunalniho odpadu a ve spalov-
né komunalniho odpadu v Praze a od zafi 2016 ve spalovné komunalniho odpadu Vv Plzni. Pro tuto ¢innost je Zsk
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UJV adekvétné vybavena, jak piistrojové - technicky, personalné a zkusenosti s riznymi druhy ZIZ a RAO.
K piistrojovému vybaveni patti: pfistroj pro méteni ptikonu davkové ekvivalentu - FH 40 G s externimi sondami
(2>’ Nal(Tl), 1>’ Nal(Tl), Neutronovy detektor, razné ptistroje na povrchovou kontaminaci (FHT 111 M, LB
122, LB 124) FHT 1376 — tzv. kufr s velkoobjemovym plastickym detektorem (5 I), InSpector 1000 — ptenosny
2 tis. kanalovy analyzator na charakterizaci ZIZ emitujicich gama zafeni o dostate¢né energii a intenzité pro
rychlé a piesné dohledani ZIZ. Déle je v UJV moznost daliich analyz v akreditované Centralni analytické labo-
ratofi. K technickému vybaveni patii osobni ochranné prostfedky pracovniki: chirurgické rukavice, jednordzovy
odév Tyvek, respirator, navleky. Pfepravni soubory pro ZIZ — stinény kontejner, pytel, ohradova paleta, atd.
Dozimetrické vybaveni pracovnikii tvoti filmovy a termoluminiscenéni dozimetr (standardni, popt. neutronovy)
a operativni pfimoodec¢itaci digitalni dozimetr (napt. RADOS). Personalné je posadka Zsk tvorena minimalné
2 osobami se zvlastni odbornou zpisobilosti k vykonavani ¢innosti zvlasté dalezitych z hlediska radia¢ni ochra-
ny (podle Atomového zakona) a pracovnici jsou proskoleni o prepravé dle ADR.

4. ZACHYTY A NALEZY FIRMOU UJV V LETECH 2003 - 2015

V obdobi let 2003 — 2015 je UJV celkem evidovano 162 piipadii zachytii a nélezd ZIZ, a to hlavné u subjek-
td, které maji s UJV smlouvu o poskytovéani tohoto servisu. Celkovy podet zachyceny a nalezenych ZIZ UJV
tvori od 10 % (rok 2005) do 42 % (rok 2015) viech zachytii a nalezt evidovanych SUJB v CR, viz. obr. 2.
Zpocatku byly evidovany ptipady zachytd ZIZ ze spolecnosti, které nakladaji s kovovym materidlem (kovosroty,
Srotisté, huté), kde byly nejdfive instalovany Stacionarni monitorovaci systémy na detekci 1Z. Nasledné byly tyto
brany instalovany i spole¢nostmi nakladajicimi s komunalnim odpadem (spalovny komunalniho odpadu, skladky
komunalniho odpadu). U obou druhti spole¢nosti je zachyceny ZIZ lehce dohadatelny, identifikovatelny, jedno-
duge odstranitelny a kontaminace dal$iho odpadu je minimalni. V letech 2003 - 2015 byly UJV nalézany materi-
aly kontaminované jak pfirodnimi (54 %), tak i umélymi radionuklidy (46 %). Z ptirodnich radionuklidd maji
nejvetsi zastoupeni zachyty kontaminované *°Ra (51 %) — hlavng vojenské pristroje a 2*®U (3 %) — hlavng ura-
nova ruda. Z umélych radionuklidd jsou materialy nejvice kontaminovany **'1 (17 %), ¥™Tc (13 %) a **!In (4 %)
— odpady z oddéleni nuklearni mediciny a ®Co (2 %). Ostatni radionuklidy tvoii 11 % z celkového po&tu radio-
nuklidi a jsou tvoreny jak piirodnimi radionuklidy - (*°Th, ?°U a “®Ac), tak umélymi (**Cr, *** Sm, **Co, **Co,
¥Mn, *Cr, ®°zn, *¥'Cs, 21, ®Mo, **Mn, ®°Co, *'Co, **Am a ®Co). Tyto ostatni radionuklidy jsou zastoupeny po
1 % u kazdého radionuklidu ¢i smési radionuklidd. Jak je vidét tak radionuklidové slozeni zachytt a nalezt ZIZ
je velice rozmanité. Procentualni zastoupeni jednotlivych druhii materialti v zachytech a nalezech ZIZ je nésle-
dujici: nemocniéni odpady — 39 % (radionuklidy viz. vySe), vojenské piistroje (napt. buzoly, hodinky, zaméio-
vace, kompasy — viz. obr. 4 s fosforeskujici barvou s 226Ra) — 24 %, samotné ZIZ a RAO (mRa, 181} 80cq, %o,
%8Co, ¥'Cs, #8Ac, Z2Th, **Am, 2°U a 28U ) — 10 %, uranové rudy (**Ra a ®U) — 6 %, kovové materialy
(***Ra, *°Co) — 6 %, ampule s ?°Ra — 4% (obr. 10), komunalni odpady (***Ra a ?®Ac) — 4 %, ioniza¢ni hlasice
pozaru (**Am, *°Ra) — 3 % a ostatni ZIZ - 4 % (bleskojistky s “°Ra a “’Th, rukavice s “°Ra, plechovka se
1535m — z oddgleni nuklearni mediciny, prach s “°Ra a radiova tuba s “°Ra.

83 W Zachyty CR celkem
M Zachyty UJV Rez, a. s.
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Obr. 2: Poget zachytt a nalezti ZIZ celkem v CR a UJV Rez, a. s. (2003 - 2015)

5. VYBRANE PRIPADY ZACHYTU A NALEZU ZIZ FIRNOU UJV V LETECH 2003 - 2015

V nasledujicim odstavci jsou popsany konkrétni p¥ipady zachyti a nalezti ZIZ, které byly provedeny UIV
v letech 2003 — 2015. Vybrany jsou piipady s nasledujicimi zajimavymi (maximalni a minimalnimi) hodnotami:

1.

Nejmensi hodnota prikonu davkového ekvivalentu (PDE) na zachyceném voze

V roce 2008 byl na vstupu do spalovny komunalniho odpadu zachycen ZIZ s nasledujicimi hodnotami:
max. PDE na povrchu zachyceného vozu bylo 0,1 uSv/h, max. PDE na povrchu ZIZ bylo 6 uSv/h.
Identifikovany byly radionuklidy: >*Mn (celkova aktivita 3,1 kBq), °’Co (celkova aktivita 90 kBq) a ®°Co
(celkova aktivita 0,1 MBQ). Jednalo se o papirovou krabici a zdravotnicky material (odpad).

Nejvétsi hodnota prikonu davkového ekvivalentu (PDE) na zachyceném voze a ZIZ

V roce 2007 byl na vstupu do spalovny komunalniho odpadu zachycen ZIZ s nasledujicimi hodnotami:
max. PDE na povrchu zachyceného vozu bylo 30 mSv/h (spodek vozu), bok vozu mél 50 pSv/h
a v prostoru kabina fidi¢e bylo 0,33 puSv/h. Max. PDE na povrchu ZIZ byl 35 mSv/h. ldentifikovany
byly radionuklidy: °’Co (celkova aktivita 63 MBq) a *°Co (celkova aktivita 580 MBq). Jedalo se 0 ZIZ a
to konkrétné o kovovy ter¢ik (obr. 8).

Nejmensi hodnota prikonu davkového ekvivalentu (PDE) na nalezeném ZIZ

V roce 2010 byl jedné obci nalezen ZIZ, ktery byl nalezcem predan na policejni sluzebnu Policie CR s
nasledujicimi hodnotami: max. PDE na povrchu ZIZ byla 0,1 pSv/h. Identifikovan by radionuklid ?*Am
(celkova aktivita 5,92 MBq). Jednalo se o ioniza¢ni hlasi¢ pozaru (obr. 3).

Nejmensi hodnota prikonu davkového ekvivalentu (PDE) na zachyceném ZIZ

V roce 2007 byl na vstupu do spalovny komunalniho odpadu zachycen ZIZ s nasledujicimi hodnotami:
max. PDE na zachyceném ZIZ byl 0,6 uSv/h, max. PDE na zachyceném voze byl 0,5 uSv/h. Identifiko-
van byl radionuklid **I (celkova aktivita 0,19 MBq). Jednalo se o odpad od pacientii z nemocnice a to z
oddéleni nuklearni mediciny.

Nejvétsi hodnota prikonu davkového ekvivalentu (PDE) na nalezeném ZIZ

Vroce 2011 byl v Praze — Podoli na détském htisti nalezen ZIZ se zatim nejvy$sim PDE a to
200 mSv/h. PDE na povrchu zemé, kde se nachazel dany ZIZ byl 20 mSv/h. Identifikovan byl radio-
nuklid °Ra (celkova aktivita 452 MBq). Jednalo se o radiovou tubu, pravdépodobn& z nemocnice od
Apolinate (obr. 4).

Nejmensi hodnota celkové aktivity na nalezeném ZIZ

V roce 2014 byl do jedné spole¢nosti zaslan bali¢ek (2x papirova krabicka cca 11), jehoz obsah byl
oznacen samolepkou s napisem RADIOACTIVE a se symbolem 1Z. Nalezen byl ZIZ s nasledujicimi
hodnotami: identifikovan byl radionuklid ?°Ra (celkova aktivita 150Bq), max. PDE na povrchu ZIZ
0,25 pSv/h. Jednalo se o bleskojistky — celkem 10 ks (obr. 6).

Nejmensi hodnota celkové aktivity na zachyceném Z1Z

V roce 2007 byl na vstupu do spalovny komunalniho odpadu zachycen ZIZ s nésledujicimi hodnotami:
identifikované byly radionuklidy *™Tc a **Mo (celkova aktivita 26 kBq). Max. PDE na povrchu zachy-
ceného vozu byl 0,5 uSv/h, max. PDE na povrchu ZIZ byl 5,5 uSv/h. Jednalo se o odpad od pacientd
z nemocnice — oddéleni nuklearni mediciny.

Nejvyssi hodnota celkové aktivity ZIZ na nalezeném ZI1Z, ztrata kontroly nad ZIZ
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V roce 2004 pti vykladce letadla v Praze — Ruzyni doslo ke ztraté kontroly nad ZIZ s nasledujicimi hod-
notami: celkové aktivita podle privodniho listu piivodce ZIZ byla 15 GBq "I, max. PDE na povrchu
Z1Z byl 600 pSv/h. Jednalo se o sud s radiofarmaky pro nuklearni medicinu.

9. Nejvyssi hodnota celkové aktivity ZIZ na zachyceném ZIZ

V roce 2015 byl zachycen ZIZ pii prepravé kovového materialu do kovosrotu s nasledujicimi hodnota-
mi: celkova aktivita ZIZ byla 690 MBq **'Cs, PDE na povrchu zachyceného vozu byl 41uSv/h, PDE na
povrchu ZIZ byl 280 pSv/h. Jednalo se o hladinomér typ MDM 202 s identifikovatelnym vyrobnim &is-
lem a se znakem ionizujiciho zafeni. (obr. 5).

10. Ztrata kontroly nad ZIZ — homogenni kontaminace kovového materialu (tavby) ®°Co

V roce 2005 a 2006 byl v kovosrotu u dvou subjektii v CR nalezen kovovy material (¢ast zemédélského
stroje) s nasledujicimi hodnotami: identifikovan byl radionuklid *°Co, ktery homogenné kontaminoval
tavbu, do niz tento ZIZ vypadl, jez je pouZivany k jeji kontrole, celkova aktivita 12,5 MBq (2005)
a 13 MBq (2006), max. PDE na povrchu ZIZ v obou piipadech 155 uSv/h (Obr. 9).

Obr. 3: Ionizaéni hlasi¢ pozaru  Obr. 4: Radiova tuba z Prahy — Podoli Obr. 5: Hladinomér

)

Obr. 6: Bleskojistka Obr. 7: Vojenska buzola s *°Ra Obr. 8: Kovovy ter&ik
(max. PDE 200 pSv/h)

Obr. 9: Cést zemédglského stroje Obr. 10: Prasek na stiibro s “°Ra (max. PDE 3,5 mSv/h)
6. ZAVER
Piestoze je legislativou CR (Atomovym zékonem) stanoven limit, ktery uréuje nemoznost uvolnéni jakykoliv
RM ¢i RaL mimo pracovisté se ZIZ do ZP, dochazi v CR kazdoroéné k fadové desitkam zachyth téchto latek a

materialti nebo ojedinéle k jejich nalezim, ¢i dokonce ke ztraté kontroly nad ZIZ. Od roku 1997 jsou tyto piipa-
dy evidovany SUJB. Celkové bylo v CR v letech 1997 — 2015 evidovano 940 zachyti, nalezi ¢ ztrat kontrol nad
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ZIZ. K zachytu ZIZ dochazi v mistech, kde jsou instalovany Stacionarni monitorovaci systémy s detektory 1Z
(SMS), napt. na vstupu do huti, kovosrotd, Srotist,, spaloven komunalniho odpadu, skladek komunalniho odpadu,
na hrani¢nich prechodech, atd. V jednotkach ptipadi jsou evidovany nalezy ZIZ v ZP a jesté méné se vyskytuji
ptipady ztraty kontroly nad ZIZ. Od roku 2003 Zsk UJV poskytuje komplexni servis ve viech piipadech zachy-
tt, nalezii ZIZ &i pii feSeni ztraty kontroly nad ZIZ. Pro tuto ¢innost je Zsk adekvatné technicky, pfistrojové a
personalné vybavena a ma dlouholeté zkuSenosti s detekci a charakterizaci ZIZ a RAO. Pusobnost Zsk je na
vyzadani SUJB ¢&i integrovaného zachranného systému CR celorepublikova s nepfetrzitou pohotovostni sluzbou.
Zsk UJV fesi az 42 % vsech celkové evidovanych ptipadii se ZIZ (v letech 2003 — 2015 bylo evidovano 162
ptipadd), pticemz z 54 % se jednalo o materialy kontaminované piirodnimi radionuklidy. Z celkového poctu §lo
o nasledujici radionuklidy: *®Ra (51 %), pak nasleduji umé&lé radionuklidy z pouziti v nuklearni medicing a to
B (17 %), *¥™Tc (13 %) a *'In (4 %). Podle druhu materialu byly za dané obdobi nejvice zachyceny materialy a
odpady z nemocnic — odd&leni nuklearni mediciny (39 %), vojenské piistroje s “°Ra (24 %), ZIZ a RAQ
s riiznym radionuklidovym sloZenim (10%), uranové ruda s **Ra a 2°U (6 %), atd. Vzhledem k vy3e uvedenému
je tak u ZIZ siroka skala radionuklidové sloZeni a stejné tak i jsou riizné aktivity ZIZ, PDE na povrchu ZIZ ¢&i na
povrchu zachyceného vozu. Zatim k nalezu ZIZ s nejvys§$im PDE — kontaktné max. 200 mSv/h doslo v roce
2011 na détském htisti v Praze — Podoli (PDE na povrchu zemé bylo max. 20 mSv/h). Jednalo se o radiovou
tubu s ?°Ra. Uvedené priklady o kazdoroénich zachyti, ¢ nalezti ZIZ poukazuji na opravnénost a opodstatng-
nost instalaci detektorti 1Z u subjektd, které nakladaji s druhotnym materialem, jako jsou kovosroty, huté, Srotis-
t&, spalovny komunalniho odpadu, skladky komunalniho odpadu, atd. Proto by instalace SMS méla byt nezbyt-
nou soucasti kazdého subjektu, ktery naklada s druhotnym materialem nebo s komunalnim odpadem. Pokud neni
Policii CR nalezen piivodce ¢ majitel daného ZIZ, nese naklady za jeho likvidace (zpracovani a uloZeni do ulo-
7i$t¢ RAO v CR) Ceska republika. Od 1. 1. 2017 (s G&innosti zakona &. 263/2016 Sb., Atomovy zékon) je po-
vinnost instalace SMS pro subjekty nakladajicimi s kovovym materidlem povinna. Jedna se o nasledujici ¢innos-
ti: tavba, shromazd’ovani a zpracovani kovového Srotu.
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Méreni pozice distan¢ni mrizky pomoci pohyblivého voziku

Pavel Nerud

E-mail: Pavel.Nerud@cvrez.cz

Centrum vyzkumu Rez s.r.0., Hlavni 130, Husinec-Rez, 250 68, Ceskd republika

Abstrakt: Cldanek popisuje zdkladni deformace ozdieného palivového souboru (prithyb a zkrut) a jejich
méreni. Meéreni deformace souboru je mozné uskutecnit vhodnym mérenim polohy a pozice distancnich mrizek,
pricemz je k tomu mozné vyuzit jednoduchého kontinudlniho meéreni ultrazvukovou sondou umisténou na
pohyblivy vozik, pohybujici se v roviné dvou bocnich stran distancni mrizky. V ¢lanku je strucné popsan navrh
meéreni pomoci pohyblivého voziku. V posledni casti je metodika meérent experimentdlné overena.

Klicova slova: méieni pozice, distancni mrizka, ultrazvuk
1. UVOD

Centrum vyzkumu ReZ s.r.0. je subdodavatelem sluzeb pro jadernou elektrarnu Temelin v oblasti méfeni
deformaci pouzitych palivovych soubort a jejich vizualnich inspekci. Pro zlepSeni kvality poskytovanych
sluzeb, zrychleni a zjednoduseni méfeni jsou vyvijeny i nové metodiky a zpisoby méfeni.

Protoze jsou palivové soubory Vv jaderné elektrarné v priabéhu provozu a skladovani vystaveny extrémnimu
namahani z divodu zatizeni fyzikalnimi a chemickymi procesy, jejich ¢asti i palivové soubory jako celek se
deformuji a snizuji se tak rezervy do limitd pro jejich bezpeéné pouziti. Pro stanoveni vyvoje mechanického
chovani palivovych soubori je nutno vytvofit spravnou metodiku méfeni, ktera je pouzivana kazdy rok, a vyvoj
je stanoven zrozdili namétenych v jednotlivych letech. Pro zjednoduseni prace personalu a vyloudeni
systematickych i ndhodnych chyb méfeni je vhodné pouziti sbéru dat pomoci automatizovaného systému, ktery
provadi méfeni stale stejnym zptisobem.

Meéfteni deformace palivovych soubord s vyhodou probihd pomoci méfeni polohy a pozice distancnich
miizek, ktera se pti deformaci palivového souboru méni (viz Obrazek 1). V ptedchozich letech byla vyvinuta
metodika pro méfeni deformace metodou méfeni pozic distancnich mfizek z pevnych pozic dvou ultrazvukovych
sond. V tomto roce byla z pfedchozi metodiky [1] odvozena metoda méfeni pomoci jedné ultrazvukové sondy
umisténé na pohyblivém voziku.

Obrazek 1 Zména polohy a pozice distan¢ni miizky pii prostém prihybu (modie)

a zkrutu (Cervené) palivového souboru
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2. NAVRH METODY MEREN{

Metoda métfeni pomoci pohyblivého voziku byla vedena myslenkou jednoduché automatizace procesu pii
méfeni pozice distan¢ni miizky. Méfici ultrazvukova sonda je umisténa na vozik, ktery se pohybuje po piimce
v roviné distanéni miiZky a je namifena kolmo na jeji bo¢ni plech. Je to z divodu spravného méfeni vzdalenosti
(dodrZeni kolmosti) a navratu odraZenych paprskii zpét do sondy (dosazeni vysokého zisku odrazené energie).

méfici paprsek

ultrazvukova sonda

LA T U

O O — O

posun voziku

Obrazek 2 Navrh principu pohyblivého voziku a otaéeni ultrazvukové sondy do pozice vhodné pro méfeni

Pro urCeni pozice jedné distanéni mfizky je nutno méfit na minimaln¢ dvou jejich bocnich stranach,
s vyhodou sousednich (viz Obrazek 3). Po spusténi pohybu voziku je méfeni zahajeno odetem vzdalenosti
prvniho méfeného bodu B1, ten je detekovan pomoci strmého nartstu odrazené energie. Odecitani vzdalenosti
sondy od distan¢ni miizky a energie odrazené od distan¢ni mfizky probiha periodicky po pfiblizné 10mm az do
momentu vyjeti méfictho paprsku mimo prvni stranu distanéni mfizky, to se projevi prudkym poklesem
odrazené energie. Tento posledni bod prvni strany je oznacen B2. Pro zachovani kolmosti pfi méfeni na druhé
strané je nutno otocit sondu o 60°. To je provedeno umisténim sondy na kloub ovladany pneumatickym pistem
(viz Obrazek 2) a usazeny na voziku. Tento pist sondu oto¢i do druhé pozice ve chvili, kdyZz métici paprsek
vyjede mimo boc¢ni plech. Dle obrazku 2 je pozice voziku pii pteklapéni sondy mezi body Al4 a Cl. Po
pteklopeni sondy probihd méfeni na stran€ 2 stejnym zptsobem jako na strané 1. Body mtizky uréené mezi body
B1-B2 a B3-B4 jsou vyuzity k vykresleni profilu boénich plechii na stranach 1 a 2.

Urceni polohy a pozice distanéni miizky je provedeno vypoctem z métenych bodi B1-B2-B3-B4 pomoci
odvozenych vztaht. Stfed distanéni miizky o soufadnicich S=[Sy;S,] je urCen vztahy:

(B1x-B2x): [—M -(Bax— BSx)—w -(Bay- BSy)} ~(B4x - B3x)- [—M -(Bix - BZx)—w -(B2y - Bly)}

(B2y - Bly)- (B4x - B3x)- (B1x— B2x)- (B4y - B3y) (1)

Sx=

(B4y - B3y)- [—(Bl%mx) -(Bix - BZx)—w -(B2y- Bly)} ~(B2y-Bly)- {—M -(B4x— BSx)—w -(Bay- B3y)}

Sy= (B2y —Bly)- (B4x — B3x)- (B1x— B2x)- (B4y - B3y) @)
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Obrazek 3 Méfteni pozice zakladnich bodl pro vypocet pozice
Spravnost vypoctu je ovéfovana vypoctem thlu sevieného mezi piimkami prochazejicimi métenymi stranami
1 a2, ten by v idealnim ptipadé mél mit ptesné 120°.

|(B2x - B1x)- (Bax — B3x))+ ((B2y — Bly)- (B4y - B3y)) 3)
(B2x—B1x)2 + (B2y - B1y)? - \/(B4x —B3x)2 +(B4y— B3y

Q =180-arccos

Pootoceni distanéni miizky vucéi zakladni pozici je vypoéteno ze dvou rovnic, které urCuji vztah mezi
rovinami stran 1 (pfipadné 2) a pomocnym vektorem, uréenym body B7 a B8, kolmym k roviné pojezdu
ultrazvukové sondy. V idedlnim pfipadé oba vztahy davaji tentyz vysledek a tim je opétovné zkontrolovana
spravnost vypoctu.

((B2x-B1x)-(B8x — B7x))+((B2y - Bly)-(B8Y — B7Y)) | 60 (4)

o = arccos|
(B2x—B1xP + (B2y — Bly)? -y/(B8x— B7x)2 + (B8y — B7y)2

((B4x—-B3x)-(B8x — B7x))+((B4y — B3y)- (B8y — B7Y)) | (5)

o = 60-arccos|
(B4x—B3x2 + (B4y — B3y - (B8x— B7x + (B8y— BTy |

Zpusobem ovéfeni spravnosti méfeni a vypoctu je také uréeni pruseciku P piimek vedenych stranami 1 a 2,
ktery by v idealnim ptipadé mél splynout s métenymi body B2 a B3.

3. EXPERIMENTALNI OVERENI

Experimentalni ovéfeni probéhlo na zafizeni, které bylo v Centru vyzkumu zkonstruovano v predchozich
letech a bylo ur¢eno pro ovéfovani metodiky méteni pozice pomoci dvou ultrazvukovych sond. Z ¢asovych a
finan¢nich diivodl bylo pro ovéreni metodiky méfeni a vypoctu rozhodnuto pro pouziti jiz existujiciho vybaveni,
kterym je mozZno nahradit pohyblivy vozik a simulovat pohyb ultrazvukové sondy v jedné roving. K tomu je
pouzito dvou drzakd ultrazvukovych sond pohybujicich se po pfi¢né vzpéfe a miticimi kolmo na dvé méfené
strany. Ocekavanym vysledkem bylo zobrazeni dvou sousednich stran Sestitthelniku, tj. useek o délce strany
distan¢ni mfizky, v pfesné stanoveném thlu 120°. Prob&hlo i ovéfeni spravnosti vypoétu sméru pootoceni
distancni miizky od kolmice na pfi¢nou vzpéru, tj. ureni kladného a zaporného pootoceni.
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Obrézek 4 Drzéky ultrazvukovych sond na pficné vzpéie
4. VYSLEDKY

Na grafu vysledku z experimentu (obrazek 5) jsou vidét modfe a zelené vyznagené pozice ultrazvukové
sondy pii méfeni. Cervend jsou vyznatené zméfené krajni body distanéni miizky body B1-B2-B3-B4. Svétle
modrie je vyznacen vypocteny stied miizky a rizové jeji krajni bod (roh mezi méfenymi stranami). V zobrazeni
body B2, B3 a P nesplyvaji z divodu mirného posunuti bodu odecteni pozice drzaku ultrazvukové sondy a jeji
realné pozice. Z tohoto diivodu se délka vzdalenosti P-S zda vétsi a v piistich experimentech pro ni bude nutné
stanovit korekéni koeficient. Oranzové a Zluté body v grafu jsou naméfené body kontaktu méficiho paprsku
sbocnim plechem distanéni miizky a mély by reprezentovat profil tohoto povrchu. Jejich polohu mirné
vychylenou mimo spojnici bodt B1-B2 a B3-B4 1ze vysvétlit nevhodnym uloZenim drzaki ultrazvukovych sond,
protoze plech distancni miizky nebyl vyrazné deformovan.

Uhel, ktery podle vypoétu sviraly boéni strany plechu, byl 119°, coZ lze povaZzovat za malou odchylku od
120° a lze jej pri¢ist nevhodnému ulozeni méficich sond a vlivu zaokrouhlovani. Namétena orientace odpovidala
predpokladu ulozeni distanéni mfizky proti sméru hodinovych ruci¢ek. Rozdil hodnot pootoceni vypoctenych
z ptimek prochézejicich stranami byl 1°, tento rozdil je mozné vysvétlit nedostateéné piesnym métenim bodu
B1-B4. Piesnost 1° je i tak pro méfeni deformace palivové souboru dostateéna.

* sees seses sese L R S e

Obrazek 5 Graf naméfenych bodia
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5. ZAVER

Na zéklad¢ navrzené metodiky méfeni je mozné zalozit méfeni deformace palivovych souborii pomoci
zafizeni s pohyblivymi voziky, které méfi pozice jednotlivych distanni miizek. V pfistich experimentech je
uvazovano o zlepseni detekce krajnich bodd pomoci analyzy odrazené energie a tim také zvySeni pfesnosti
méfeni. Ovéfeni metodiky i pro méfeni profilu bo¢nich stran distan¢ni miizky je planovano za pomoci imitatoru
S pfesné stanovenou rovinnosti bo¢nich stran. K tomu je zapotfebi také inovace v ulozeni ultrazvukovych sond,
které je nyni nedostatecné a ovliviiuje vysledky méteni.
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Stanovenie zdrojového ¢lena neutronov pre rektor VVER-
440/V230 pomocou kodu MCNP5
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Abstrakt: Hlavnym cielom prispevku je prezenticia vysledkov vypocitaného zdrojového dclena
neutronov pre vybrané konfiguracie AZ reaktora VVER-440/V230 reprezentujucich historiu prevadzky
elektrarne V1 Jaslovské Bohunice. Do vypoctu boli zakomponované materidlové zmeny reaktorovych
komponentov, zavedenie tieniacich kaziet, rovnako ako aj dalSie integralne charakteristiky, vychadzajice z
prevadzkovych zaznamov. Pri vypoctoch zdrojového clena neutronov bol pouzity transportny kod MCNP5 [1] s
kniznicou ENDF/B-VII.0. Napocitany zdrojovy ¢len sa planuje pouZit pre dalsie vypocty na stanovenie aktivity
reaktora (vmutornych a vonkajsich komponentov). Vyslednou ulohou bude validovat vypocitané vysledky s
experimentalnymi.

KPacové slova: zdrojovy ¢len, VVER-440/\VV230, MCNP5

1.0VOD

Reaktory VVER-440 patria do 2. generacie reaktorov. Povodny dizajn reaktorov bol projektovany pre 30
ro¢nu prevadzku a tak sa mnohé z nich nachadzaji na konci svojej zZivotnosti. NavySe, niektoré z nich su uz
Vv procese vyrad’ovania, a preto sa zvySuji naroky pre spresnenie vyrad’'ovacich planov. Tie elektrarne, ktoré boli
modernizované a Upravené pre dlhodobt prevadzku, si vyzaduju postupné aktualizovanie ich vyradovacich
planov. Je nutné zabezpeCit bezpecnost’ pracovnikov, verejnosti a zivotného prostredia v zhode s principom
ALARA (As Low As Reasonably Achievable), so zretefom na ekonomické a socialne faktory [2].

Na dosiahnutie presnych vysledkov je potrebné stanovit dostatoéne presni metddu pre stanovenie
zdrojového Clena neutronov. Inventar Stiepnych produktov a ostatnych radionuklidov v reaktore totiz zavisi na
mnozstve faktorov, ako napr.. mnozstvo Stiepneho materialu, vykon reaktora a vyhorenie paliva, historia
prevadzky, rozloZenie hustoty toku neutrénov v AZ, atd’. [3]. Preto je potrebné mat’ znalost’ o dizajne reaktora
a 0 jeho materidlovych a prevadzkovych charakteristikach. Tento ¢lanok sa zaobera vypoctom zdrojového ¢lena
neutronov, ktory moze byt pouzity ako vstup pre vypocet inventaru indukovanej aktivity.

2. METODA VYPOCTU NEUTRONOVEHO ZDROJA

Pre optimalizaciu dizajnu pre tento vypocet bolo potrebné pristupit k viacerym zjednoduSeniam
prevadzkovych charakteristik. V prvom rade bol cely prevadzkovy ¢as jadrovej elektrarne V1 v Jaslovskych
Bohuniciach rozdeleny, v dosledku vyznamnych zmien v usporiadani AZ, do viacerych ¢asovych period. Prva
zmena nastala v trinastej kampani, kedy boli inStalované tieniace kazety. Neskor boli zavedené obalové rarky
s redukovanou hribkou steny, a diStanéné mriezky sa vymenili za zirkoniové. Nakoniec bolo pouzité profilované
palivo s priemernym obohatenim 3,82 % 2**U. Tieto zmeny spdsobili rozdelenie operagnej doby do §tyroch
peridd. Pre kazdu periodu bola zvolena reprezentativna kampan, ktora najviac charakterizovala dant periodu.
V nasledujiicom texte bude opisana metoda vytvorenia zdrojového ¢lena pre jednu kampan.
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v

Pre prvi kampain JE V1 Jaslovské Bohunice bola zvolena kampan ¢. 12, s neprofilovanym palivom
s obohatenim 1,6 %, 2,4 % a 3,6 % **°U. Kampat trvala 280,4 efektivnych dni s priemernym vykonom 391,3
MWe. V tejto kampani neboli pouZité tieniace kazety a material diStanénych mriezok bola ocel [4]. Je
predpoklad, Ze tato kampan (periéda) ma vyznamny vplyv na celkovi aktivitu reaktorovych komponentov.

2.1. TEPLOTNY PROFIL CHLADIVA V AZ

Jednym z hlavnych merani v AZ je meranie teploty. Tie si vykonavané systémom vnutroreaktorovej
kontroly (SVRK).

Pre vypocet radidlneho rozlozenia teploty v aktivnej zone bol pouzity koeficient nerovnomernosti radiadlneho
rozloZenia vykonu K, Koeficient bol nasobeny priemernou hodnotou ohrevu v kazete, ktory predstavoval
hodnotu 27,9 °C. Tak bola ziskana priemerna teplota pre kazdl palivova kazetu v AZ.

Obr. 1 RozloZenie vystupnej teploty chladiva v polovici kampane B1K12
Najvyssi narast teploty bol zaznamenany v kazetaich umiestnenych v strednej oblasti, v okoli stredu AZ

a najnizsi naopak v periférii AZ.

Dalej bola celd vyika kaziet rozdelena do 20-tich nodov. Pre vypocet teploty po vyske bol pouzity koeficient
nerovnomernosti objemového rozlozenia vykonu ky. Ten musel byt kvoli spravnosti vysledkov upraveny.
Relativny koeficient nerovnomernosti objemového rozlozenia vykon bol ziskany z nasledovného vzt'ahu:

ky.
20 Vi _ prel
i=1 kvi - - kvi (1)

20
Zi:l kvi

Kde Y%, k., je suma koeficientov nerovnomernosti vo vSetkych nodoch, k,, je koeficient nerovnomernosti v i-

tom node. Potom narast teploty v i-tom ndde sa vypocita nasledovne:

AT, = et AT => oo AT @)

20
Zi:l kvi
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Kde AT je priemerny teplotny narast. Z toho je vysledna teplota v i-tom node :
Tl = Tinput + ATI (3)
Tivy =T; + ATy “)

Celkovy rozsah teploty v AZ bol rozdeleny do dvanastich skupin s krokom 3 °C. Vstupna teplota bola pre
vsetky kazety rovnaka, 266 °C.

Tab. 1 Vertikalne rozloZenie teploty chladiva pre vybrané kazety v polovici kampane B1K12

node \
assembly| 20| 19| 18| 17| 16| 15| 14| 13| 12| 11| 10| 9| 8| 7| 6| 5| 4| 3 2 1
1]285 285 285 285 282 282 282 279 279 279 276 276 273 273 273 270 270 270 267 267
13]300 300 297 297 294 291 291 288 288 285 282 282 279 276 276 273 273 270 270 267
341291 291 291 288 288 285 285 282 282 279 279 279 276 276 273 273 270 270 267 267
471288 288 285 285 285 285 282 282 279 279 276 276 276 273 273 270 270 270 267 267
591273 273 273 273 273 273 273 270 270 270 270 270 270 270 267 267 267 267 267 267

Cislo kazety Popis

1 | Kontrolna kazeta — 6. skupina
13 | Palivova kazeta v centre AZ
34,47,59 | Palivova kazeta na periférii

2.2. PROFIL VYHORENIA PALIVA V AKTIVNEJ ZONE

Rovnako ako pre teplotny profil, aj pre objemové rozloZzenie vyhorenia paliva, bol pouzity koeficient
nerovnomernosti rozlozenia vykonu ky. Bo zavedeny predpoklad, Ze vykon reaktora a vyhorenie paliva su
linearne zavislé. Nasledne bol koeficient nasobeny priemernou hodnotou vyhorenia paliva pre kazda kazetu.
Takymto spdsobom bol vytvoreny profil vyhorenia paliva v AZ. Nasledne boli vytvorené skupiny noédov s
podobnym vyhorenim, pricom bola ich hodnota nahradena priemernou hodnotou vyhorenia pre dana skupinu.

Nakoniec boli vybrané nuklidové vektory pre kazdu skupinu vyhorenia. Tieto hodnoty boli ziskané pomocou
vypoétového kodu HELIOS 1.12 [5].

Bumn-up [MWd/tU]

17600

15900

14200

12500

10800

9100

7400

Obr. 2 Horizontalny profil vyhorenia paliva v 20-tom node v polovici kampane B1K12
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3. VYSLEDKY

Model je zostaveny podla redlneho dizajnu reaktora VVER-440/V230 inStalovaného v JE V1 Jaslovské
Bohunice. Vsetky konstrukéné materialy si modelované pri teplote 260 °C. Aktivna z6na reaktora je po vyske
rozdelend do 20-tich ndédov, ako uz bolo spominané v predoslom texte. Kazdy nod je definovany vlastnou
teplotou chladiva a vyhorenim paliva. Material paliva je definovany pri teplote 700 °C. Model pre vypocet
zdrojového ¢lena je limitovany reaktorovou nadobou, blokom ochrannych rir z hornej strany, a nosnou mrezou z
dolnej strany. Pre vypocet bola pouZita kniznica ENDF/B-VII.1.

Povrchovy zdrojovy ¢&len bol poéitany pomocou SSW karty (Surface Source Write) v ramci vypoctu
KCODE. Rovnako bolo vypocitané relativne rozlozenie hustoty toku neutréonov v okrajovych povrchoch.
Prenédsobenim tychto vysledkov emisivitou neutréonového zdroja bolo ziskané diferencidlne rozlozenie hustoty
toku neutrénov.

12
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Obr. 3 Energetické spectrum hustoty toku neutrénov v hrani¢nych plochach (vnitorna plocha kosa
aktivnej zony)
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Obr. 4 Radialne rozloZenie celkovej hustoty toku neutrénov pre kampai B1K12
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Ako je mozné vidiet' z obrazku 3, pre aktivaciu je ddlezita oblast’ tepelnych neutronov. Najvyssia hustota
toku neutrénov je v oblasti rychlych neutronov, avSak vsetky vyznamné izotopy maju v tejto oblasti nevyznamny
mikroskopicky ucinny prierez zachytu. Na obrazku 4 je mozné pozorovat’ radialny pokles celkovej hustoty toku
neutrénov. Celkova hodnota hustoty toku neutrénov mé na vniitornej stene kosa aktivnej zony hodnotu 2,37-10*
cm?s™ a kles4 aZ na hodnotu 5,88-10™ cm?s™ na vnutornej stene reaktorovej nadoby.

4. ZAVER

V tomto ¢lanku bola opisand metdda optimalizacie teploty chladiva a vyhorenia paliva v AZ pre 12. kampai
JE V1 Jaslovské Bohunice. Hlavnym vysledkom je vypocitany zdrojovy élen neutrénov pre VVER-440/V230
pre JE V1 Jaslovské Bohunice kodom MCNPS5. Tieto vysledky budu slizit ako zéklad pre vypocet inventara
indukovanej aktivity.

5. ZOZNAM SKRATIEK

ALARA - As Low As Reasonably Achievable

AZ - Aktivna zéna

B1K12 - Blok 1, Kampan 12

ENDF/B-VII.0 - Evaluated Nuclear Data File library version B-VII.0

JE - Jadrova elektraren

KCODE - Criticality control card

MCNP - Monte Carlo N-Particle Transport Code

SSW - Surface Source Write

SVRK - Systém vnutroreaktorovej kontroly

VVER - Pressurized Water Reactor of Russian design
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Abstrakt: Massbauerova spektrometria je velmi ucinnd metdda pre stanovenie a charakterizdaciu chemickych
a kryStalovych foriem Zeleza v réznych typoch materidlov ako napr. konStrukéne materidly, biologické vzorky a
pody. V tejto praci sme sa sustredili na korozii odolnut ocel, ktora ma potenciondlne pouZitie aj v jadrovom
priemysle. Skumali sme vplyv termdalnej historie a povrchovej upravy vzoriek na pomerové zastupenie Struktir-
nych foriem Zeleza, ktoré urcuji aj dané mechanické vlastnosti.

KPucové slovd: Mossbauerova spektrometria, 57-Fe, ocelové materidly
1. UVOD

Zelezo (lat. Ferrum) sa v periodickej tabul’ke prvkov nachédza v skupine prechodnych prvkov, ma protonové
¢islo 26, znacku Fe a jeho relativna atdomova hmotnost’ je 55,84. V prirode sa nachadzaji 4 stabilné izotopy zele-
za: **Fe (5,845%), *°Fe (91,754%), °'Fe (2,119%) a *°Fe (0,282%). Najrozsirenejsi izotop °Fe vznika v termo-
jadrovych reakciach vo hviezdach nukleosyntézou *°Ni a jeho naslednou premenou *°Ni — **Co — *°Fe. Jeho
vyskyt smerom do stredu Zeme narasta, jadro je tvorené zliatinou Zeleza a niklu. V zemskej kore sa vyskytuje v
horninach, mineraloch a rudach. Najvyznamnejsie Zelezo-obsahujtce rudy st magnetit, siderit a limonit [1].

Surové Zelezo sa vyraba z rid vo vysokych peciach pomocou redoxnych reakcii s uhlikom alebo oxidom
uholnatym. Pouziva sa ako konstrukény material v réznych zliatinach, oceliach, ktoré sa mézu modifikovat
mnohymi primesami na dosiahnutie ziaducich mechanickych vlastnosti podla ich predpokladaného pouzitia.
Ciel'om je identifikovat’ vzorky oceli LC200N s rdznou termalnou historiou a porovnat’ tento vplyv na vysledné
vlastnosti danej ocele. Zaroven uréit’ vplyv procesu ziskavania vzorky odrezanim a necistdt z neho na vysledne
MS spektrum.

2. MATERIAL A METODY

Mossbauerova spektrometria (MS) bola vyvinutd Rudolfom L. Mdssbauerom v roku 1958 pocas jeho prace
na doktorandskej téme. Je to nedestruktivna metdda a dokaze zaregistrovat’ vel'mi jemné zmeny v energetickych
stavoch jadier tzv. mdssbauerovskych atdomov. Je zaloZena na vyuZiti bezodrazovej jadrovej rezonanénej fluo-
rescencie y-foténov, znamej ako Mdssbauerov efekt [2-4]. Zdrojom y-foténov je Ziari¢ >’ Co zabudovany napr. v
rodiovej matrici, ktory sa elektronovym zichytom premiefia na °'Fe a pocas tejto premeny vyziari aj fotony o
energii 14,4 keV, ktoré sa vyuzivaji pri MS (Obr.1).
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Obr.1: Premenova schéma °'Co a percentudlna pravdepodobnost’ vyZiarenia ,,Mdssbauerovskych® 14,4 keV
gama fotonov [5]

Ocel’ LC200N je zliatina odolna voci kor6zii s vysokym obsahom dusika a vyrobena firmou Zapp Materials
Engineering GmbH. Vzorky boli odrezané vzorky v tvare diskov z pévodnych ocelovych ty¢i s priemerom 25
milimetrov pomocou elektroiskrového obrabania (EDM) a hrubkou 0,5 milimetra. Boli odobraté tri typy vzoriek
z roznou termalnou histériou: (1) kalena, (2) kalena s naslednym rychlym ochladenim v tekutom dusiku,
(3) nekalena [6]. Prvkova charakteristika bola vykonana pomocou uXRF [7] a NAA a porovnana s deklarova-
nymi hodnotami od vyrobcu (Tab. 1 a 2). Tieto experimenty boli vykonané kvalitativne (Tab.1) aj kvantitativ-
ne(Tab.2) z dovodu moznej pritomnosti kobaltu, ktory by mohol byt neZiaduci vo zvySenej miere pri pouZiti
oceli ako kon$trukénom materiali v jadrovom priemysle. Stanovili sa prvky, ktoré jednoznacne pochadzaja
z ocele (Fe, Cr, Mn, atd’.) a prvky z povrchu ako rezidua po odrezavani vzoriek (Zn, Cu, As, Na).

Tab.1: Vysledky z neutrénovej aktivaénej analyzy

radionuklid reakcia poznamka

*Fe *%Fe(n,y)°Fe

Sier Cr(n, y)**Cr

Mo *®Mo(n, y)*Mo

Zékladny
187W 186W(Il, y)187W
material ocele

¥Mn **Fe(n,p)**Mn

%Mn Fe(n,p)**Mn

%Co Ni(n,p)*Co
69mzn 6821’1(11, Y)69mzn

%Cu 83Cu(n, y)*Cu Material
®As "As(n, 7)"°As z povrchu
*Na “Na(n, y)*Na

Tab.2: Vysledky z X-ray fluorescencie. Min% and Max% st hodnoty deklarované vyrobcom.
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prvok Fe Cr Si Mo Al Mn Ni P \Y Cu  poznamka
hm % 794 16.1 1 14 0.7 0.8 0.2 0.2 0.13 0.1 XRF
min. % - 14 - 0.85 - - - - - - Producent
max. % - 16 1 1.1 - 1 0.5 - - - producent

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Studovany ocelovy material LC200N pri parametroch mossbauerovej spektrometrie vykazuje austeniticky
nemagneticky singletovy signal po procese kalenia a aj kalenia s naslednym rychlym ochladenim v tekutom
dusiku (Obr. 2. a Obr. 3.). V tychto vzorkach sa rovnako pozorovali podobné pomery singletovych signalov ku
sextetovym (Tab. 2.), ¢o dokazuje minimalny vplyv tekutého dusika na Strukturne vlastnosti ocele. Sextetové
signaly predstavuji magnetické feritické fazy. Nekalena ocel’ nevykazovala ziadny singletovy signal, ale objavil
sa dubletovy, ¢o znamena pritomnost’” magnetickej zlozky s nahodne usporiadanymi magnetickymi momentmi
(Obr. 4.). Dany dubletovy signal zrejme predstavuja Strukturne formy Zeleza s reziduami Cu a Zn po odrezavani
a pravdepodobne sa nachadzaji vo vsetkych vzorkach, ale ich signal je prekryty singletom. Bol pozorovany
rozdielny pomer singletov ku sextetom v ramci jedného typu vzorky pri lestenej a neleStenej strane. Moze to byt
sposobené tym, ze austeniticka zlozka sa nachadza hlavne na povrchu vzorky a pri leSteni sa Cast’ odstrani.
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1.15
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relative emission

1.05

1.00 b

6 4 2 0 2 4 6 6 -4 2 0 2 4 6
velocity (mm/s) velocity (mm/s)

Obr. 2: MS spektra kalenej ocele: nelestena (a) a leStena strana (b)
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Obr.3: MS spektra kalenej ocele s tekutym dusikom: nelestena (a) a leStena strana (b)
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Obr.4: MS spektra nekalenej ocele: nelestena (a) a leStend strana (b)

Pomerné zastpenie singletov, sextetov a dubletu v jednotlivych spektrach vzoriek si zosumarizované
v Tab. 3. Tieto hodnoty st vyjadrené ako sucty ploch danych komponentov a ich vzajomny pomer vzhla-
dom percentualneho zastipenia na spektre.

Tab. 3: Percentualne zastipenie singletov, sextetov a dubletu v spektrach

Typ vzorky kalena kalena + dusik nekalena
leStena neleStena leStena nelestena leStena  neleStena
Singlet% 31+1 60=1 38+l 63+1 - 34+1
Dublet% - - - - 2+1 -
Sextety% 69+1 40+1 62+1 37+1 98+1 66+1

4. ZAVER

Pomocou Mossbauerovej spektrometrie sa ziskali informacie o Strukturnych vlastnostiach ocele LC200N pri
roznych typoch spracovania a povrchovej uprave. Najvyraznejsi rozdiel je pri nekalenej oceli, kde chyba austeni-
ticka zlozka. Ochladzovanie kalenej ocele v tekutom dusiku nemalo Ziadny signifikantny vplyv na parametre MS
spektra. S najvéacsou pravdepodobnostou sa austenitickd nemagneticka zlozka nachadza hlavne na povrchu vzo-
riek a jej Cast’ sa odstranila pri lesteni vzoriek diamantovou pastou, ¢o malo za nasledok zmenu percentualneho
pomeru magnetickych a nemagnetickych faz vo vzorke. Pri odrezavani diskov z pévodnej tyCe zrejme doslo
k vzniku paramagetickych faz zeleza s med’ resp. so zinkom a ich pritomnost’ sa da predpokladat’ vo vSetkych
spektrach, ale ich signal prekryty singletom.
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Abstrakt: Prdace se zabyva problematikou dozimetrie malych fotonovych poli, kterd se v souvislosti s techno-
logiemi stereotaktické radioterapie a radiochirurgie stava v soucasnosti velmi aktudlni. Je zde pred-staven novy
synteticky diamantovy detektor PTW 60019 microDiamond, ktery se v této oblasti jevi jako velmi vhodny ndstroj.
V experimentalni casti prace jsou ovéreny zakladni fyzikalni a dozime-trické parametry tohoto detektoru a pro-
meéreny relativai output faktory pro vsechny dostupné veli-kosti poli stereotaktického linedrniho urychlovace,
Leksellova gama noze a CyberKnife.

Kli¢ova slova: Diamantovy detektor, Mala a nestandardni pole zareni, Lekselliiv gama nuiz, stereotakticky line-
arni urychlovac, CyberKnife

1. UVOD

V souvislosti s rozvojem stereotaktické radioterapie a radiochirurgie se v radioterapii stale vice uplatiuji
moznosti, jak s lepsi konformitou a za soucasného Setieni kritickych struktur ozafovat i velmi malé cilové obje-
my. Velikosti ozatovacich poli jsou ¢asto redukovany na méné nez 3 x 3 cm2 a obecné jsou takova pole oznaco-
vana jako mala.

Dozimetrickd méfeni v malych polich narazi na n&kolik problémi — jednak jde o problema-tiku naruseni
rovnovahy nabitych ¢astic v malych a nestandardnich polich, ktera je zptisobena vét§im lateralnim dosahem
sekundarnich nabitych ¢astic, nez je velikost pole. Touto problematikou se zabyva tzv. novy formalismus pro
mala a nestandardni pole, ktery zavadi nova kalibracni pole a opravné faktory pro absolutni i relativni dozimetrii.
[1.2]

Druhy problém dozimetrie malych poli spoc¢iva ve volbé vhodného detektoru s dostatecné malym citlivym
objemem takovym, aby sam nenaru$oval méfeny svazek zareni. Novy komeréné dostupny synteticky vyrabény
diamantovy detektor PTW 60019 microDiamond (PTW Freiburg, Némecko) se v tomto ohledu jevi jako poten-
cialn€ vhodny nastroj. Detektor s citlivym objemem 0,004 mm3 je vyrobcem doporuc¢ovan zejména pro relativni
dozimetricka méteni relativnich output faktorti a hloubkovych davkovych kiivek pro fotonova pole o velikostech
1 x1-40x%40cm2. [3]

S vyuzitim klinického linearniho urychlovace Varian 600 C/D byly proméieny zékladni fyzi-kalni a dozime-
trické parametry detektoru — kratkodoba stabilita odezvy, zavislost odezvy na davko-vém piikonu, teplotni a
smérova zavislost odezvy a v neposledni fadé zavislost odezvy detektoru na energii fotonového i elektronového
svazku. Nasledné byl detektor pouzit k relativni dozimetrii — konkrétné k proméfeni relativnich output faktora
(ROF) pro vsechny klinicky pouzivané velikosti poli stereotaktického linearniho urychlovace Varian 600 C/D s
micoMLC kolimatorem BrainLAB (FN Motol, Praha), Leksellova gama noze Perfexion (Nemocnice Na Homol-
ce, Praha) a CyberKnife (FN Ostrava).
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2. METODY A MATERIALY

Meéfeni zakladnich fyzikalnich parametrii detektoru bylo provadéno na linearnim urychlovaci Varian 600 C/D
ve FN Motol. Pro méteni byl pouzit velky vodni fantom Scanditronix/Wellhdfer (v sou-Casnosti IBA Dosimetry,
Schwarzenbruck, Némecko) a maly vodni fantom miniRAD (miniRAD dozimetrické systémy, Ceska republika)
pro méteni teplotni zavislosti detektoru.

Pro méfeni relativnich output faktord na stereotaktickém linearnim urychlovadi a CyberKnife byl pouZit vel-
ky vodni fantom PTW MP3-M (PTW Freiburg, Némecko), pro méfeni na Leksellové gama nozi (dale LGN) byl
pouzit standardni ABS plastovy fantom Elekta. Pro méfeni ROF na LGN Perfexion byly zvoleny dv¢ rizné
geometrie umisténi detektoru do fantomu — podélné a pri¢né vzhledem k ose stolu.

Zakladni parametry pro nastaveni detektoru jsou uvedeny v Tab. 1, pfipadné zmény nasta-veni podle kon-
krétniho méteného parametru jsou uvedeny v pfislusné sekcei.

Tab. 1: Parametry nastaveni detektoru pro méteni zakladnich fyzikalnich parametra

Referencni velikost pole 10 x 10 em?
SAD 100 cm
Vzdalenost detektor - hladina 5cm
Referen¢ni davkovy piikon 300 cGy/min
Energie svazku 6 MV
Davka pro predzareni 90 Gy

Ke stanoveni zavislosti detektoru na zvolenych parametrech byl pouzit rozdil maximalnich a minimalnich
méfenych odezev v poméru ke stifedni hodnoté téchto odezev, jak je uvedeno ve vztahu (2).
Qmax — Qui
A= max Min (2)

QMean

K vypoctu relativnich output faktort byl pouzit vztah

Q(z,A,55D) 3)
Q(z, Ages, SSD)’
kde Q(z, A,SSD) je odezva detektoru pro métené pole a Q(z, Ao, SSD) odezva pro referencni pole daného

ROF =

ptistroje
3. VYSLEDKY MERENI A DISKUZE

3.1. KRATKODOBA STABILITA ODEZVY

Pro méfeni kratkodobé stability byl detektor nejprve predzafen vyrobcem udavanou davkou 5 Gy [4] a na-
sledné ozafen davkou 0 — 90 Gy, pfi¢emz odecitani odezvy detektoru probihalo v integralnim rezimu po t = 1
min. Stabilita byla vyhodnocovana v ramci kazdych 5 po sobé jdou-cich métenich, tedy davce zafeni 15 Gy.
Pozadovana stabilita odezvy byla < 0,1 %. Této hodnoty bylo u pouzitého detektoru dosazeno po jeho ozafeni
davkou 60 Gy. Takto vysoka davka nutna pro ustaleni odezvy detektoru byla pfi nasledujicich méfenich opako-
van¢ potvrzena a z hlediska klinic-kého pouziti detektoru se jedna o jeho vyrazny nedostatek.
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Tab. 2: Stabilita odezvy detektoru; Quean = stfedni hodnota odezvy po ozafeni 15 Gy, A = odchylka od stfedni
hodnoty

D (Gy) QMean [nC] A [%]
15 3,515 0,512
30 3,501 0,229
45 3,495 0,114
60 3,493 0,057
75 3,492 0,086
90 3,493 0,029

3.2.  ZAVISLOST ODEZVY NA DAVKOVEM PRiKONU

Zavislost odezvy detektoru na davkovém piikonu byla hodnocena v rozsahu 100 — 600 cGy/min. Vysledna
hodnota zavislosti detektoru na davkovém ptikonu byla stanovena jako
A =(0,24 £ 0,09) %.

Vyrobce [3] udava zavislost detektoru na davkovém piikonu jako A =+ 0,6 %, nami m&fena zavislost je tedy
ve velmi dobré shod¢ s touto hodnotou a celkovou zavislost detektoru na davkovém piikonu lze objektivné hod-
notit jako velmi malou.

Tab. 3: Zavislost odezvy detektoru na davkovém ptikonu; D = hodnota davkového prikonu, Q = métfena hodnota
odezvy, o = smérodatna odchylka

D [CGy/min] Q [nC] ¢ [nC]
100 2,903 0,000
200 2,908 0,002
300 2,906 0,001
400 2,910 0,001
500 2,909 0,001
600 2,910 0,001

3.3.  TEPLOTNI ZAVISLOST ODEZVY

Zavislost odezvy detektoru na teploté byla proméfena pro 6 riznych teplot vody ve vodnim fantomu
v rozmezi 16,2 — 34,4 °C. Celkova zavislost odezvy na teploté byla stanovena jako A = (0,5 = 0,2) %, tedy < 0,3
%/K. Vyrobcem [4] stanovend hodnota teplotni zavislosti detektoru je < 0,08 %/K, nicméné tato hodnota je
stanovovana pro svazky o energii v rozsahu 100 keV — 60Co, které pro naSe méfeni nebyly k dispozici. Pro nami
pouzity fotonovy svazek linearniho urychlovace o energii 6 MV vsak detektor vykazoval jesté nizsi teplotni
zavislost odezvy. V klinické praxi se navic teplota typicky pohybuje v rozsahu 18 — 25 °C a pro méfeni v tomto
rozsahu teplot (18,35 — 24,30 °C) vykazoval detektor celkovou zavislost A = (0,031 + 0,005) %, tedy 0,005 %/K.

Tab. 4: Zavislost odezvy detektoru na teploté; t = teplota vody ve vodnim fantomu, Q = méfena hodnota odezvy,
o = smérodatna odchylka

t[°C] Q [nC] 6 [nC]
16,20 3,443 0,001
18,35 3,446 0,002
21,35 3,444 0,002
24,30 3,445 0,002
29,45 3,438 0,000
34,40 3,428 0,001
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3.4. SMEROVA ZAVISLOST

Zavislost odezvy detektoru na sméru, z n¢hoz je ozafen byla méfena ve vzduchu pfi statickém umisténi de-
tektoru do izocentra linearniho urychlovace. Smér ozafeni byl dan thlem rotace gantry 6. Celkova smérova za-
vislost byla A = (0,9 + 0,3) %, zatimco vyrobce stanovuje smérovou zavislost < 1 % pro 6 = + 40°.

Vysledné polohy méfenych minimalnich a maximalnich odezev (minima pro 35 a 215° a maxima pro 115 a
310°) dokazuji mirnou smérovou zavislost detektoru — extrémy méfené odezvy se periodicky opakovaly
Vv intervalech po pfiblizn¢ 90°. Zarovei tento vysledek potvrzuje spravnost umisténi detektoru do izocentra line-
arniho urychlovace.

3.38
3.37
3.36
3.35
3.34 x>
333 | x_ = X X
3.32
3.31
3.30

Q [nC]
X
X
X

-10 90 190 290
0 [°]

Obrazek 1: Zavislost odezvy detektoru Q na thlu rotace gantry 0

3.5. ENERGETICKA ZAVISLOST

Energeticka zavislost detektoru byla sledovana pro 2 dostupné energie fotonovych svazka a 5 energii elek-
tronovych svazkd.

Pro fotonové svazky o energiich 6 MV a 18 MV byla namétena celkova zavislost A = 0,03 %.

Pro elektronové svazky o energiich 6, 9, 12, 16 a 20 MeV byla naméfena odezva A = (2,4 + 0,9) %. VSechna
meéfeni probihala v referenénich hloubkach detektoru pro danou energii svazku a pro elektronové svazky byla
provedena korekce vyslednych hodnot vzhledem k aktudlnim métenym odchylkdm standardni Roosovou komo-
rou.

Vyrobcee stanovuje energetickou zavislost detektoru jako ,,zanedbatelnou®, proto nelze provést pfimé porov-
nani vyslednych hodnot. Pro fotonové svazky lze vysledek méfeni povazovat za velmi uspokojivy. Piestoze pro
elektronové svazky je zavislost vyrazné vyssi nez pro fotonové, je nezbytné zminit, Ze klinické vyuziti detektoru
se predpoklada zejména pro relativni dozimetrii fotonovych poli.

3.6. RELATIVNI OUTPUT FAKTORY

Relativni output faktory byly proméfeny pro v8echny dostupné stereotaktické systémy. Pro stereotakticky li-
nearni urychlova¢ byly proméfeny ROF diamantovym detektorem a také diodou E (PTW). Vysledné hodnoty
jsou uvedeny v Tab. 5. Data byla porovnana s referené¢nimi hodnotami méfenymi ionizaéni komorou IBA CCO1,
ktera jsou v Soucasnosti pouzivana pro planovaci systém ve FN Motol. Zatimco odchylka od referenénich hodnot
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dosahovala ob&ma pouzitymi detektory zejména pro nejmensi pole relativné vysokych hodnot, vzajemna od-
chylka obou detektorti neptesahla 2,6 %. Zde narazime na problematiku volby vhodného referen¢niho detektoru,
¢imz zejména v tomto piipadé pro nejmensi velikosti poli nemusi byt souc¢asné pouzivana referenéni ionizaéni
komora IBA CCO1.

Relativni output faktory méfené pro Lekselliv gama ntiz byly porovnany s Elekta referenénimi hodnotami,
které jsou pouzity v planovacim systému piistroje. Celkové métené odchylky pro dostupné velikosti kolimatorti
jsou uvedeny v Tab. 6.

Tab. 5: Relativni output faktory méfené pro stereotakticky linearni urychlova¢ detektorem PTW 60019
microDiamond a diodou E; A = velikost pole, ROF; resp. ROF, = relativni output faktory pro microDiamond
resp. diodu E, ROFge = referen¢ni hodnota relativniho output faktoru, A; resp. A, = odchylky ROF; resp. ROF,
od referenéni hodnoty, A, = vzajemna odchylka ROF; a ROF,

A [mm2] [ROF1 [-]|ROF2 [-]|ROFREef [-][A1 [%] [A2 [%] | A12 [%]
100 x 100 1,000 | 1,000 1,000 | 0,000 | 0,000 | 0,000
80x80 | 0,963 | 0,960 0947 | 1,710 | 1,319 | 0,385
60x60 | 0915 | 0,902 0,889 | 2,887 | 1,440 | 1,427
42x42 | 0862 | 0845 0832 | 3,569 | 1,613 | 1,925
18x18 | 0,766 | 0,747 0737 | 3,846 | 1,283 | 2,531
12x12 | 0733 | 0,717 0689 | 6,317 | 3,997 | 2,231
6x6 | 0619 | 0619 0487 | 27,129 | 27,045 | 0,066

Tab. 6: Relativni output faktory méfené pro Lekselliiv gama ntiz Perfexion; r = velikost kolimatoru, ROF = m¢-
feny relativni output faktor detektorem microDiamond 60019, ROFge = referencni hodnota relativniho output
faktoru, A = odchylka méfené od referen¢ni hodnoty

Umisténi detektoru | r [mm] | ROF [-] | ROFRef [-] | A [%]
16 1,000 1,000 0,00
Podélné s osou stolu 8 0,900 0,900 -0,05
4 0,831 0,814 2,12
16 1,000 1,000 0,00
Pfi¢neé k ose stolu 8 0,900 0,903 0,32
4 0,830 0,814 1,99

Relativni output faktory méfené pro systém CyberKnife byly porovnavany s kompozitnimi daty
z planovaciho systému, pouzivanych ve FN Ostrava. Kompozitni data jsou vysledkem statistického zpracovani
dat ziskanych pfi méfeni riznymi detektory na riznych pracovistich.

Pro fixni kolimatory systému CyberKnife vSechny méfené odchylky dosahovaly < 2%, tedy byla splnéna to-
lerance pracovisté vzhledem k referencnim hodnotam a lze tento vysledek povazovat za velmi uspokojivy. Pro
dynamické Iris kolimatory byla nejprve provedena normalizace méfeného ROF vzhledem k poli kruhového
tvaru. Méfena byla odchylka vyssi, nez je povolend tolerance pro kolimatory 7,5 a 5 mm. Vzhledem k celkové
problematice stanoveni relativnich parametrii nejmensich poli na CyberKnife nejsou v klinickém provozu nej-
mens$i dynamické kolimatory pouzivany a byvaji nahrazeny fixnimi (v jinych pifipadech pro vétsi pole téméf
nevyuzivanymi).

Spole¢nym znakem pii méfeni output faktord jak pro fixni tak i pro Iris kolimatory na CyberKnife se stalo
nejprve nadhodnocovani relativnich output faktort métenych s microDiamond vzhledem k referen¢nim datim
pro vétsi pole (pro fixni > 12,5 mm, pro Iris >30 mm) a pro mensi pole jejich nasledné podhodnocovani.
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Tab. 7: Relativni output faktory méfené pro systém CyberKnife; r = velikost kolimatoru, ROF = méfeny relativni
output faktor, ROFges = referenéni relativni output faktor pro ptislusny typ kolimatoru, ROF yom= normalizovana
hodnota méteného ROF pro Iris kolimator, A = odchylka méfeného ROF, resp. ROF yorm 0d piislusné referenéni
hodnoty

r [mm] Fixni kolimatory Iris kolimatory

ROF ['] ROFRef ['] A [‘VO] ROI:Norm ['] ROFRef ['] A [0/01
60,0 1,000 1,000 0,000 1,000 0,999 0,120
50,0 0,996 0,994 0,251 0,996 0,994 0,181
40,0 0,991 0,988 0,327 0,989 0,988 0,132
35,0 0,988 0,985 0,330 0,985 0,984 0,061
30,0 0,984 0,980 0,395 0,981 0,980 0,143
25,0 0,979 0,974 0,473 0,975 0,975 -0,010
20,0 0,967 0,964 0,351 0,965 0,965 -0,041
15,0 0,946 0,944 0,174 0,941 0,944 -0,275
12,5 0,924 0,924 0,027 0,918 0,924 -0,660
10,0 0,888 0,890 0,250 0,879 0,890 -1,270
7,5 0,841 0,848 0,768 0,793 0,812 -2,377
5,0 0,691 0,705 1,930 0,513 0,557 -7,882

4. ZAVER

Detektor PTW 60019 microDiamond prokézal velmi dobré vysledky pii méfeni relativnich output faktord fo-
tonovych poli pro stereotakticky linearni urychlovac, Lekselliv gama ntiz a CyberKnife. Taktéz byly prokazany
uspokojivé vysledky méteni zakladnich fyzikalnich parametri detektoru — zejména minimalni teplotni a energe-
ticka zavislost odezvy pro fotonové svazky a velmi mald zavislost odezvy na davkovém ptikonu linearniho
urychlovace. Méfeni prokézala mirnou zavislost odezvy na sméru ozafeni detektoru a na energii elektronovych
svazki. Jednozna¢né nejvétsim nedostatkem detektoru je vysoka davka (> 60 Gy) nutna pro dosazeni stability
odezvy s pozadovanou piesnosti, coz mize byt problémem zejména z hlediska klinického vyuziti detektoru,
resp. doby nutné k pfedzareni detektoru pro rutinni méteni.

Celkoveé lze vsak tento detektor povazovat za perspektivni nastroj, ktery by zejména v oblasti relativni dozi-
metrie malych fotonovych poli mohl rozsitit spektrum pouzitelnych dozimetri.
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Korozne vlastnosti vybranych superzliatin
Vv roztopenych soliach
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Abstrakt: Korézna odolnost zliatin patri k jednej s najdélezitejsich analyz pri priemyselnom vyuZiti. Objas-
nenie korozneho procesu casto vedie k vyvoju novych druhov zliatin alebo moze viest' k uprave korozneho
prostredia. V prdci sa sledovalo korézne napadnutie zliatin Nimonic A80, Inconel 718, Inconel C-276, Inconel
600, Incoloy 800H/HT, Hastelloy N a Ni201 v koréznom prostredi FLINAK s a bez pridavku fluoridu chromitého
a jeho hydrdatu ako umelych polutantov. Zdroven sa sledoval vplyv pomeru NiICr V zliatindach na jednotlivé
korozne ubytky pri roznych koncentraciach umelych polutantov. Zistilo sa, ze s pridanim polutantov sa korozna
odolnost vsetkych zliatin znizila oproti korozii zliatin v Cistej zmesi. Rovnaky trend sa pozoroval aj pri zvysSeni
koncentracie polutantov. Podobne aj nizsi pomer Ni/Cr v zliatindch mal za ndsledok zniZenie ich kordznej odol-
nosti.

Kli¢ova slova: vysokoteplotna korozia, kordzna odolnost, superzliatiny, FLINAK
1. UVOD

V dobe neustale expandujuceho priemyslu je popri inych délezitym poznatkom aj vplyv réznych prostredi na
pouzivané materialy. Dlhodobo je skiimana napriklad koré6zia v slanej vode a na tuto a podobné témy uz existuje
mnozstvo literatiry. Publikované fakty zahfnaji informacie Ciastoéne o kinetike a termodynamike, vo velkej
miere o elektrochémii a chemickych reakciach, ktoré prebiehaju v uzatvorenych aj otvorenych systémoch. Prak-
ticky vsetky publikacie sa zhoduju vo fakte, ze ide o komplexny problém, kde vysvetlenie jednoduchsej Casti
vzdy otvara mnoho d’alSich otdzok. Dne$néa veda uz ma aparat na popis vacsiny druhov kordzii, no stale ostava
otvorena otazka roztavenych systémov. Ako sa jednotlivé materialy — zliatiny a iné, bud v konkrétnych taveni-
nach spravat’, ostdva vzdy na dlhodobych pokusoch, ktoré maji blizsie ku redlnym podmienkam. Skratenim
Casu, alebo pravou podmienok ako su teplota, pH, alebo samotného prostredia vedie vzdy k zavedeniu nepres-
nosti a aproximacia takychto vysledkov byva zlozitym problémom, ktory sa nie vzdy da riesit’ Standardizovanim.
Preto napriklad aj pri zrychlenych kordéznych testovaniach vo vicsine pripadov za zvysenej teploty, je potrebné
brat’ do tvahy moznosti novych chemickych a elektrochemickych interakcii, ktoré pri pévodnych podmienkach
neprebichaji, alebo prebiehaju len vel'mi obmedzene. Jednym z najjednoduchsich aj najdostupnejsich indikato-
rov, ze sa v danom systéme nie¢o deje, okrem optickej zmeny, je aj zmena hmotnosti materialu. Automaticky
vyplyva d’alsi predpoklad, ze material interaguje takou mierou, aka sa odvija od vézbovosti atomov, mriezky, zfn
jednotlivych faz a hlavne vlastnosti medzifazovej vrstvy, apravy povrchu a elektrochemickej podstaty prostredia,
v ktorom sa material nachadza. Tieto nadvaznosti nie si dostato¢ne preskimané v taveninach a Specialne vo
fluoridovych taveninach, hlavne z d6vodu absencie vhodnej referenénej elektrody [1, 2].

2. EXPERIMENT

Pre experimenty boli vybraté zliatiny s roznym obsahom niklu a chrému, ktorych zloZenia su sumarizované
v tab. 1. Certifikat zloZenia bol dodany dodavatel'om ku kazdej zliatine. Vzorky zliatin (Bibus Metals s.r.o.,
Ceska Republika) boli rozrezané na cca 2 mm kusy za pouzitia CBN koti¢a na presnej pile Isomet® 5000 (Bu-
ehler, USA). Len pre porovnanie je v tabul’ke uvedena aj antikorova ocel’ SS 316L (STN 17 349).
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Tab. 1: Zlozenia vybranych zliatin (pomicka=neobsahuje, 0=obsahuje v stopovom mnoZstve)

nazov/ zloZenie Ni/Cr Ni Cr |Fe|[Co|[Mo|W|AI [Mn|Ti |Si |[Nb]|Cu|ostatné
Nickel 201 99,0 99 1 S T R N - I
Hastelloy N 12,0 72 6 410|100 212 |0|0]-]0 Ch s
Inconel C-276 3,7 56 15 5|3 |16(4|-|1]-]0]|-]-]B La
Nimonic 80A 41 77 9 lolol -1-121l-121211]-1- ¥ Zl\:
Inconel 600 (URFU) 4,6 73 16 81 - - |-|-11|-]1|-|Y|sn 0O
Incoloy 800H/HT 1,6 33 210 |40 | - | - |- 2| -|21]-]|-]|-|Mg <
Inconel 718 2,7 53 20 (1713 |-|J]0]1|1|0|5]|0O0 1

Koréznym prostredim bola eutektickd zmes fluoridov LiF (Ubichem, UK, Cistota 99 %), NaF (Merck, Ger-
many, Cistota 99 %), KF (Fluka Chemicals, UK, &istota 99,5 %); (zakladné vlastnosti su uvedené v tab. 2). Fluo-
ridy boli vysuSené vo vakuovej susi¢ke (JAVOZ, Czech Republic) pri 200 °C. Chloridy LiCl a KCI (LACHE-
MA, Ceska Republika, &istota 97 %) boli pouzité bez predchidzajicej Gipravy. Trihydrét fluoridu chromitého pre
druhu fizu experimentov bol pripraveny reakciou &istého chrému (Lachema, Ceska Republika, &istota 99 %)
s kyselinou fluorovodikovou (Spolek pro chemickou a hutni vyrobu, n.p. Usti nad Labem, 38-40% roztok). Vy-
zrazany hydrat sa oddelil dekantovanim, premyl acetonom, vysusil pri 95 °C vol'ne na vzduchu a nasledne susil
pri 200 °C vo vakuu. Takto pripraveny hydrat sa za horuca premiestnil do suchého boxu, odkial’ bola odobrata
vzorka na RTG analyzu (vyhodnotené v programe HighScore Plus v. 3, Search-match analysis, reference code
00-017-0316, databaza PDF2-2003). Fluoridovd zmes FLiNaK ) bola pripravena zmieSanim chemikélii v su-
chom boxe (JACOMEX, Slovakia) s argonovou atmosférou (Ar: Messer, Slovakia, ¢istota 99,999 %).

Tab. 2: Vlastnosti eutektickej zmesi FLINaK iy

46,5 LiF
zlozenie [mol %] 11,5 NaF

42 KF
Bod topenia [°C] 454
Bod varu [°C] 1570
Tepelna kapacita [J/g °C] 1,88
Tepelna vodivost [W/m K] 0,92
Hustota [g/cm?] 2,02
Viskozita [cP] 2,9

Vlhkost” a obsah kyslika v suchom boxe bola stabilne udrziavana pod 5 ppm. Kelimky (material AlSint —
spekany Al,O3, 99 %) boli pred experimentom vysuSené pri 120 °C a za hortica premiestnené do suchého boxu.
Pre kazdy experiment bolo navazenych 10 g z pripravenej zmesi FLiNaK ¢,y do osobitného kelimku. Pre druhu
fazu experimentov bol pouzity hydrat o latkovych mnozstvach (x = 0.01, 0.03, 0.05). Nasledne sa do kelimkov
vlozila vzorka zliatiny tak, aby bola Uplne zakryta zmesou. Kelimok so vzorkou sa vlozil so predinertizovanej
odporovej pece predhriatej na 130 °C. Pouzity inertny plyn - argéon (Messer, Slovakia, ¢istota 99.996 %) najprv
prechadzal cez horice medené piliny, aby sa z plynu odstranil zvyskovy kyslik. Experimentalne podmienky boli
vo vsetkych pripadoch nastavené na 680 °C = 2 °C s ¢asom vydrze 8 hodin. Pre kazdu zvolent koncentraciu bol
test urobeny 3 krat. Korézne testy sa uskutoc¢nili v odporovej peci s regulatorom teploty Clasic Clare 4.0, (CLASIC
CZ s.r.o., Ceska Republika), termog&lankom PtRh10-Pt a kontrolnou jednotkou prietoku inertného plynu (FMA
5400/5500, OMEGA).

Pred testovanim sa pomocou mikrometra (presnost’ 0,01 mm) zaznamenali presné rozmery a vaha vzoriek (s
presnostou 0,00005 g). Okamzite po skonceni experimentu sa horuce vzorky prendsali do chloridového kupela
LiCI-KClI (s mélovym pomerom 1:1, = 600°C, = 5 minut). Po odstraneni fluoridov sa vzorky nechavali spontan-
ne vychladnut’ na teplotu miestnosti a zbytkové chloridy sa odstranovali teplou teclicou vodou. Nasledne sa
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vzorky vkladali do ultrazvukovej ¢isticky (voda/etanol = 100:1), oplachli aceténom a vysusené odvazili. Vysled-
ky vézeni a merania rozmerov boli pouzité na vypocet ubytku hmotnosti vzoriek prepocitanych na gram na
Stvorcovy centimeter pomocou vzorca (1):
m, —m
mll = 12 2 1)
2nr< +2nrh

kde m" je hmotnostny ibytok na jednotkovii plochu [g.cm™], m; je hmotnost’ vzorky pred experimentom v
[g], m; je hmotnost’ vzorky po experimente v [g], r je polomer vzorky v [cm] a h je hrabka vzorky v [cm]. Po-
vrch vybranych vzoriek bol analyzovany pomocou SEM-EDX techniky.

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Boli pripravené dve skupiny experimentov. V prvej sa zameriavalo na chovanie sa vybranych superzliatin Ni
201, Inconel 600, Inconel C-276 a Inconel 718 v ¢istom FLINAKu Druhy ukazal zavislost’ vybranych superzlia-
tin na pomere ich zloZenia Ni/Cr ku koncentracii CrF3.3H,0 — ako zne€istenia a zaroven kordézneho urychl'ovaca
vo FLINAKu. Hydrat bol vybrany z dovodu vyssej predpokladanej kordznej aktivity, nakol'ko pri vSeobecne
vel'mi malych hmotnostnych ubytkoch zliatin nemuselo dojst’ k viditelnym rozdielom hmotnosti po korézii.
Vyssia kor6zna aktivita hydratu bola dokdzand jednoduchym pokusom porovnania Ubytkov po korozii zliatiny
Incoloy 800 H/HT v oboch spominanych zmesiach pri rovnakej koncentracii 1 mol %; a za rovnakych pod-
mienok. Zliatina v pripade hydratu vykazovala priblizne dvojnasobny ubytok hmotnosti ako pri pouziti bezvodej
soli. Z toho sa predpokladalo, Ze aj v pripade korézie inych zliatin bude tento rozdiel este viac viditeIny.

Hmotnostné ubytky z prvej skupiny experimentov su znazornené na obr. 1. Vysledky reprezentuju aritme-
ticky priemer z troch nezavislych experimentov vratane odchylok merani. Z grafu je zrejmé, Ze zliatina Ni 201,
ktora reprezentuje Cisty nikel, je v roztopenej zmesi prakticky neaktivna v danom ¢asovom rozmedzi. Nizke
hmotnosné Ubytky vykazali zliatiny Inconel C-276 a Nimonic 80A. Uz vysSie hmotnostné Ubytky vykazali zlia-
tiny Inconel 600 a Inconel 718. Tym nebolo jednozna¢ne dokazané, ze so zvySujucim sa obsahom chromu sa
vzdy zvySuje aj kordzny ubytok, ale Ze moze nastat’ aj jav, kde je kordzny trend potlaceny, ako je v pripade zlia-
tiny Nimonic 80A. Tento jav mohlo spdsobit’ viacero pri¢in, od vzniku nerozpustnych produktov a nasledne
novej zmesi s vy$sim bodom topenia, alebo vznik a odparenie novej eutektickej zmesi s niz§im bodom topenia,
ich kombinacia, plus nezname faktory. Neda sa vylucit aj fakt, ked’ze iSlo o statické testy, zZe nastalo po Case
presytenie taveniny. V dynamickych podmienkach (napriklad pri cirkulaénom cisteni zmesi od kordéznych pro-
duktov) tento jav nemusi vobec nastat’. Predpoklada sa, Ze je mozné zostrojit’ kordznu zavislost’ od ¢asu a ade-
kvatnej zmeny prostredia pre akykol'vek druh zliatin, vratane oceli, bronzov a hlinikovych zliatin, ¢o by malo
isty technologicky a priemyselny vyznam. Na druht stranu, vramci niektorych pripadov, moze ist bud
0 nedostato¢nost’ metodiky (statické testovanie) alebo o vlastné (recesivne) chovanie zliatiny, pricom takato
informacia moze byt uzitocnou z iné¢ho hl'adiska.

Na obr 2 je zobrazena zavislost’ zliatin od réznych ¢asov kordzie, pri¢om najodolnejsie sa ukazuje zliatina
Ni 201 a najmenej je odolna zliatina Inconel 718.

Pri druhej skupine experimentov iSlo o pozorovanie kordéznej odolnosti v zavislosti od pomeru Ni/Cr vo vy-
branych zliatinach (obr. 3). Jednotlivé body, ako v predchadzajucom grafe, reprezentuju aritmeticky priemer z
troch nezavislych experimentov vratane odchylok a linie st vyzna¢nené z dovodu zvyraznenia koréznych tren-
dov. Vo vsetkych pripadoch bolo preukazané, ze so znizujicim sa pomerom Ni/Cr klesa aj kor6zna odolnost’
zliatin. Stoji za zmienku fakt, Ze obsah chrému v jednotlivych zliatinach nie je rovnaky a paradoxne narasta (vid’
tab. 1), pricom ich kordzna odolnost’ klesa. Z toho vyplyva, Ze na koréznu odolnost’ maju vplyv aj d’alSie prvky
(napriklad molybdén v pripade Hastelloy N a Inconel C-276). Zo spomenutého vyplyva, Ze druha skupina expe-
rimentov podporuje teoriu obetovanych elektrod, pricom ide o vplyv prvkov s niz§im elektrodovym potencialom
ako nikel na kordéznu odolnost. Tymto je naznacené taktiez tak ako v Clanku [1], Ze tedria elektrochemického
radu napétia kovov je uplatnite'na nielen pre vodné roztoky, ale aj pre taveninové systémy ionového charakteru.
Hoci to znie ako zrejmy zaklad, takato informacia nebola zatial’ publikovana.

100



16. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 7.-9. 12. 2016

25 r
2}
&
5
w2l5 T
£
o1t
<
=
Sos t
)
£, E
= Inconel | InconelC-| Nimonic  Inconel .
= Ni 201
= 718 276 80A 600
=]
_‘é m 21663 0,1984 0,1894 1,6527 0,0001
=

Obr. 1: Kordzne ubytky zliatin po 48 hodinach pri 680 °C v zmesi FLINAK .
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Obr. 2: Kordzne rychlosti zliatin po 8h, 24h, 30h a po 48 hodinach pri 680 °C v zmesi FLINAK .

Dalsia praca by mohla byt zamerana na vzijomné porovnanie tychto prvkov simultanne s vplyvom na
kordéznu odolnost’ ich zliatin. Z vysledkov pri skoro vsetkych koncentraciach vyplyva, ze ¢im vyssi podiel niklu
Vv zliatine, tym vys$ia je jej korozna odolnost’ voci tavenine. Nakol'’ko nikel nema vsetky pozadované vlastnosti
pre rozne odvetvia priemyslu, medzi ktoré patri aj cena (je priblizne dva krat drahsi ako med’), je nutné aj na-
d’alej pouzivat’ jeho zliatiny.

Z grafu 4 sa da taktieZ pozorovat’ zhorSujlica kor6zna odolnost’ zliatin s narastom koncentracie trihydratu
fluoridu chromitého vo FLINAKu, hoci v pripade niklu (Ni 201) je pozorovana istd recesia pri koncentracii
5 mol%.
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Obr. 3: Zavislost hmotnostnych Gbytkov zliatin Ni 201 (Eervend, bez znadiek), Hastelloy N (zelend, prazdne
kruhy), Inconel C-276 (modra, prazdne §tvorce) a Incoloy 800 H/HT (Cierna, plné $tvorce); od koncentracie
trihydratu fluoridu chromitého v zmesi FLINAKgy.

Z pozorovani na SEM-EDX vidiet’ jednotlivych Struktiry povrchov zliatin (obr. 4 a 5), pri€om pri Ni 201
merania poukazuji vyluéne na povrchovu koroéziu, no uz pri d’alsich zliatinach sa objavuji vntitorné poruchy,
ktoré poukazuji na vznik jamkovej selektivnej kordzie, kordzie po vrstvach a podobne. Najvyraznejsi vyskyt
tohto druhu korozie je viditel'ny pri Incoloy 800 H/HT, ¢o moéze v tomto pripade byt’ v stivise s najvys§imi stra-
tami hmotnosti.

Obr. 5: Zaznam SEM pri 5000x zvaé8eni pre Inconel C-276 (vI'avo), Incoloy 800 H/HT (vpravo)
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4. ZAVER

Testoval sa vplyv FLINAKovej zmesi na koréznu odolnost’ vybranych zliatin. Bolo potvrdené, Ze zliatina
S najvyssim obsahom niklu pri zvolenych podmienkach vykazuje najvysSiu kordéznu odolnost. Velmi nizke
kordzne ubytky dosiahli zliatiny Inconel C-276 a Nimonic 80A. Inconel 600 a 718 dosahovali pomerne vyssie
kor6zne bytky. Druha Gast’ experimentov bola zamerana na pozorovanie vplyvu pomeru Ni/Cr v §tyroch zliati-
nach: Ni 201, Hastelloy N, Inconel C-276 a Incoloy 800 H/HT na ich koréznu odolnost’ v zmesi FLINAKu
s trihydratom fluoridu chromitého. Zistilo sa, Ze so zvysujicim sa pomerom Ni/Cr rastie aj ich kor6ézna odolnost’
pri vsetkych koncentraciach pridavku CrF3.3H,0. Pri rozsireni takéhoto sposobu testovania na iné typy zliatin
a koréznych zmesi, ziskané informécie moézu poskytnut’ istd vypovedni hodnotu v réznych technolégiach
a priemyselnych odvetviach.
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Vyskum zmeny tvrdosti modelovej reaktorovej ocele JRQ
vplyvom oZarovania neutré6nmi a Fe?" i6nmi
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Abstrakt: Modelova reaktorova ocel’ typu JRQ patri medzi zdpadné komercné ocele typu A533B-1 a
vykazuje relativne velké zmeny mechanickych viastnosti po ozarovani, aj vdaka znacnému zastupeniu medi (0,15
wt.%). Skiimané vzorky boli oziarené ionmi zeleza v piatich roznych davkach z dovodu simulacie radiacného
poskodenia a vyskumu zmeny tvrdosti. Energia iénov 5 MeV, teplota 300 °C a tok 1,0x10" cm?s™ boli
udrzované pocas celého ozarovania. Tvrdost bola skumana a pozorovanda pomocou merania nanoindentdaciou a
profil vzniknutych defektov vo vzorkach bol skimany pomocou pozitrénovej anihilacnej spektroskopie
Dopplerovského rozsirenia (DBS). Pozorovany ndrast nanotvrdosti ako funkcie fluencie v dobrej zhode
S podobnym trendom nameranym na vzorkdach oziarenych neutronmi meranych pomocou Vickersovej tvrdosti.
Tym sme potvrdili, ze vplyv Cu je s najvicsou pravdepodobnostou zodpovedny za pozorovany ndrast tvrdosti a
taktiez, Ze oZarovanie ionmi Zeleza dokdze ticinne simulovat oZarovanie neutrénmi v pripade JRQ ocele. Dalej
sme vylucili vplyv vakancnych defektov v JRQ oceli zo zodpovednosti za narast radiacného poskodenia vplyvom
idnov Zeleza.

Klucéové slova: JRQ, tlakova nadoba reaktora, radiacné poskodenie, ionova implantacia

1. UVOD

Tlakova nadoba reaktora (TNR) je konstrukénym prvkom jadrovej elektrarne (JE), ktory musi byt schopny
vydrzat’ priamy G¢inok neutrénového toku, vysokého tlaku, vysokej teploty a cyklického namahania pocas celej
doby prevadzky JE. V zasade sa povazuje TNR za nevymenitelny komponent a definuje celkovil zivotnost’
jadrového zariadenia. Vysoky doraz je preto kladeny na kvalitu pouzitych oceli TNR, zamerany na radiacnu
odolnost, necistoty pritomné v materiali, kvalitny proces vyroby a odolnost’ voc¢i zmenam fyzikalnych vlastnosti
materialu.

V stcasnosti je predlzovanie prevadzky JE velmi aktudlnou témou. Vystavba novych blokov ustupuje
nastavajiicemu trendu predlZzovania prevadzky JE, ktoré sa bliZia k svojej projektovej Zivotnosti. Nutnostou pri
tomto procese je poznat’ detailne stav vSetkych zariadeni a stanovit’ trend ich opotrebenia do buducnosti. Poznat’
a odhadnit’ degradacny proces materidlov, zktorych je tvorena TNR, je jednym z najdélezitejSich
a najkritickejSich problémov. Krehnutie vyvolané neutrénovym ziarenim je rozhodujucim problémom
v §trukturalnych a bezpeénostnych aspektoch prevadzky JE [1].

2. POPIS SKUMANYCH VZORIEK

Vzorky skimané v tejto praci st modelové reaktorové ocele typu JRQ, Specifikované ako ASTM A533B cl.1
[2]. Vyrobené boli v Japonsku na objednavku Medzinarodnej Agentary pre Atdmova Energiu (MAAE) a boli
vyuzité vo viacerych Stadiach venovanych najmi neutrénovému krehnutiu v réznych urovniach ozarovania
a zihania. Ocel’ JRQ je povazovana na ocel so strednym obsahom Cu (0,15 wt%) a strednou citlivostou na
radia¢né poskodenie. Chemické zloZenie skamanej ocele je v Tab. 1.
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Tab. 1: Zlozenie materidlov vo wt% (zvySok Fe)

Ocel C Mn Si Cr Ni Mo Vv S P Cu

JRQ 020 142 0,23 0,13 0,80 0,52 0,008 0,005 0,02 0,15

V zaujme posudit’ mozné pouzitie i6noVv Zeleza na experimentalnu simulaciu radiacného poskodenia, je dobré
skiamat’ pradve takl ocel, na ktorej bolo uz vykonanych vela experimentdlnych metod a je relativne dobre
popisand. Tato experimentdlna S§tidia sa venuje prave porovnaniu neutrénmi oziarenych vzoriek JRQ ocele
a vzoriek oziarenych fonmi zeleza v roznych fluencidch. Experimentalna ¢ast’ bola vykonana v Helmholtzovom
Centre v Rossendorfe pri Drazd’anoch (HZDR). Vzorky boli na zadiatku vylestené diamantovou pastou (1 pum).
Detaily experimentlneho ozarovania Fe?* iénmi si uvedené v Tab. 2 a Obr. 1, ktoré bolo naprv simulované
v programe SRIM (Obr. 1) a potom vykonané Centre idonovych zvizkov v HZDR v 5 trovniach. Referenéna
expozicia bola vypoéitana pre hibku 0,5 pm, energia ionov bola 5 MeV a teplota oZarovania 300 °C bola
konstantna pocas celého experimentu. Z Obr. 1 je zrejmé, Ze poskodenie vyvolané oziarenim iénmi je len
v povrchovej vrstve. Maximalna hibka poskodenia je 1,8 wm a maximalne poskodenie je v hibke 1,3 pm.

a) 30 T I T I T I T l T I T I T I T b) ’t;; T I T I T I T
I il = T = 5MeV, Fe, 2.66e13/cm? 0.01 dpa b
C S = S 8x10% |- * 5MeV,Fe, 7.98e13/cn?, 0.03 dpa )
< - - o 5 MeV, Fe, 2.66e14/cm?, 0.1 dpa
a 2l = a T = 5MeV, Fe,7.98e14/cm? 0.3 dpa 1
= L reference for i 8 6x10" 5MeV, Fe, 2.66e15/cm? 1 dpa —
o 1.5 | nominal dpaj = » 2 8
2 . B e
=] i 1 3 L2 4x10*° =
g 10 |- 1 = B L .
w I~ ! 7 kS 4 !
! 2x10" 1 —
0.5 |- i - g X ! r“'H-‘
L 4 £ L y = . 4
0.0 4 = 0 |
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
Depth, h (um) Depth, h (um)

Obr. 1: Profil implantovanych Fe?* ionov pomocou programu SRIM - a) expozicia a
b) pocet implantovanych iébnov

Tab. 2: Podmienky oZarovania Fe®* ionmi

Vzorka JRQ1 JRQ?2 JRQ3 JRQ 4 JRQ5
Fluencia [cm™] 2,66x10" 7,98x10% 2,66x10™ 7,98x10™ 2,66x10"
Expozicia [dpa] 0,01 0,03 0,1 0,3 1

3. EXPERIMENTALNE TECHNIKY

3.1 NANOINDENTACIA

Ked'Ze poskodenie i6nmi je len v povrchovej vrstve v Grovni do niekol’kych mikrometrov, meranie tvrdosti
musi zohladiiovat’ len tito poskodent oblast. Prave nanoindentacia je metdda, ktora dokéze presne skiimat
tvrdost’ v malych hibkach okolo jedného mikrometra [3-7]. Kombindcia nanoindetacie a idnovej implantacie je
Siroko vyuzivana v sicasnosti vo vyskume tvrdnutia materidlov vplyvom ozarovania iénmi [5]. Nanoindentacia
bola vykonana na pristroji UNAT vybavenym hrotom typu Berkovich. Kazdé meranie vzorky bolo vykonané zo
stiboru indentov, ktoré boli urobené v §tvorcovom rozlozeni 6x6 (medzera medzi indentmi - 50 pm), z ¢oho sme
ziskali potrebny S$tatisticky stibor. VSetky merania boli vykonané metdédou QCSM (Quasi-Continuous Stiffness
Measurements) [8], pri maximalnej sile 50 mN, ¢o kore$ponduje hibke okolo 900 nm v neoZiarenej vzorke.
Analyza nameranych dat bola vykonana v zmysle metddy vyvinutou Doernerom a Nixom [9] a vylepsena
Oliverom a Pharrom [3, 4]. Pre porovnanie nameranych vysledkov bola ako referenéna hibka stanovena na 200
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nm, z dévodu, Ze v tejto hibke este nie je podstatny vplyv mikksicho substratu materialu (Sast neposkodena
ionmi). Tato hibka prislicha priblizne 7x mensej hibke (odporacane od Heintze [10]) ako je maximalna hibka
indentu v oziarenych vzorkach.

3.2. ZVAZOK POMALYCH POZITRONOV

Dal$ou experimentalnou ulohou bolo zmeranie DBS pomocou zvizku pomalych pozitrénov na zariadeni
SPONSOR (The Slow-Positron System of Rossendorf) v HZDR. Magneticky vedené spomalené pozitrony boli
urychlené na preddefinované energie (30 eV — 36 keV) aimplantované do vzoriek v hibke niekolkych
mikrometrov. Anihilacia elektron-pozitronovych parov viedla k Dopplerovskému rozsireniu fotopiku meraného
energetického spektra anihilaénych fotonov charakterizovanych parametrom S. Parameter S je Vva¢$i pre
pozitrony zachytené v defektoch v materiali (anihildcia s valenénymi elektronmi) aje citlivy na velkost
a koncetraciu tychto defektov. Naopak, parameter W (anihilacia s ostatnymi elektronmi) popisuje chemické
okolie miesta anihilacie. Oba parametre boli vypocitané z normalizovanej oblasti fotopiku v pevnych hraniciach
[11].

4. EXPERIMENTALNE VYSLEDKY

Vysledky z nanoindentacie su ukazané na Obr. 2, kde je vidiet’ zretel'ny narast nanotvrdosti so zvySujucou sa
fluenciou. Nanotvrdost v referenénej hibke 200 nm je 2,71 GPa, 2,95 GPa, 3,35 GPa, 3,53 GPa, 4,09 GPa a 4,62
GPa, pre neoziarenu a vetky oziarené vzorky iénmi Zeleza. AK sa pozrieme na zavislost’ tejto nanotvrdosti od
expozicie (Obr. 4), tak na zadiatku moéZeme vidiet strmy narast hned po oziareni, ktory sa dalej stava
miernej$im, avSak saturacia nebola v skimanej oblasti eSte dosiahnuta.

Na Obr. 3 je ukazany vysledok merania DBS zvizku pomalych pozitronov, kde kazdej energii prisliicha
6x10° anihil4cii. Po oZiareni Fe** ionmi doslo k zretelnému nérastu S parametra vo vietkych urovniach aviak
S parameter, reprzezentujuci defekty vakancného typu, je priblizne rovnaky pri vSetkych fluenciach a rozdiely su
len minimalne.

5 JRQ_5 (1 dpa)

] === JRQ_4 (0.3 dpa)
=i JRQ_3 (0.1 dpa)
=== JRQ_2 (0.03 dpa)
==@==JRQ_1 (0.01 dpa)
=== |RQ unirradiated

Mikrotvrdost (GPa)
w
(0]

3+
25 +
2 T T T T T T T T
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
Hibka (um)

Obr. 2: Nanoindetacia — nanotvrdost’ ako funkcia hibky

Moézeme povedat, ze defekty vzniknuté pri oziareni s najmensou expoziciou sa uz d’alej pri vacsich davkach
ziarenia nezvacsovali. Koncetracia defektov sa saturovala uz po 0,01 dpa, ¢o znamena, ze koncetracia defektov
je nezavisla od urovne dpa. Napriek tomu, uz tato koncentracia defektov je dostatocna na podporu difuzie
atomov Cu.
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Obr. 3: S (a) a W (b) parametre DBS merania ako funkcie energie implantovanych pozitronov
5. DISKUSIA

Defekty vakan¢ného typu mozu mat’ nejaky minoritny vplyv na krehnutie ocele, ale mézeme si byt isty, ze
nie st hlavaym dovodom krehnutia pri ozarovani zelezom. D&vod tvrdnutia ocele je skor v precipitacii
a segregacii Cu (spolu s Ni) [12]. Ozarovanie Fe?* ionmi je vynikajuci spdsob simulacie neutronového Ziarenia,
najmi z dévodu jeho schopnosti robit’ silné kaskadne zrazky — simulacia sekundarne vyrazenych atomov. Tie
zrazky vytvaraja Frenkelove defekty v krystalickej mriezke a tym urychl'uju precipitaciu atdbmov: Cu, Nia P.

Z dovodu lepsieho porozumenia tychto procesov sme urobili porovnanie s neutronmi oziarenymi vzorkami
JRQ ocele. Ulbricht [13, 14] vykonal experimentalne merania na JRQ oceliach oZiarenych v reaktore (3 trovne
oziarania — 0,01; 0,079 a 0,142 dpa), z ktorych mézeme pouzit’ Vickersovu tvrdost’, ktori moéZeme prepocitat’ na
ekvivalentni nanotvrdost’ z dévodu porovnania. Prepocet je zaloZeny na definicii Vickersovej a nano-tvrdosti,
pricom predpokladame indetery su idealne. Rice a Stoller [15] navrhli nasledujict rovnicu (1), ktora bola
experimentalne navrhnuté na korelaciu Vickersovej skusky tvrdosti a nanoindentacie.

AHyicrers [GPa] = 0.937 AHpgentation [GPa] 1)

Vickersova tvrdost v HV10 (v kp/mm?) bola prevedena na GPa a efekt velkosti indentacie (ISE) [16, 17] bol
odstraneny pripoéitanim rozdielu medzi neoziarenou hodnotou tvrdosti podl'a Vickersa a nanoindetacie
k oceliam oziarenymi neutronmi, pri predpoklade Ze ISE a efekt narastu tvrdosti vplyvom Ziarenia st dva
nezavislé efekty. Vypocitané hodnoty st uvedené v Tab. 2.

Porovnanie zmeny tvrdosti vplyvom neutrénov a Fe?" ionov mdzeme vidiet na Obr. 5. Neutrénmi oZiarena
JRQ ocel’ ma taktiez strmy narast nanotvrdosti do priblizne 0,01 dpa a potom je narast pozvol'nejsi, rovnako ako
vzorky oZiarené idbnmi. Toto spravanie je prirodzené v oceliach s vy$§im podielom Cu, ako simulaéne potvrdil
Debarberis [18]. Trend atvar narastu nanotvrdosti je prekvapujiico prilizne rovnaky pri oboch typoch
ozarovania, kde najvacsi rozdiel je mozné vidiet’ pri 0,01 dpa. Mdzeme povedat’, Ze tento fakt silne podporuje
predpoklad, Ze mechanizmus poskodenia neutrénmi a idnmi Fe je vel'mi podobny a blizky.
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1)

2)

3)

4)

Tab. 3: Vickersova tvrdost’ a nanotvrdost’ vzoriek oZiarenych neutrénmi a Fe** ionmi

Neutrony — Vickersova mikrotvrdost’ Fe?* iony - nanoindentacia
Fluencia (dpa) V10 Ekvivalent k Hyy (GPa) i (6P@) pre hibku 200
Neoziarena 204 +4 2,71 £0,04
0,01 (NRT) 262+5 3,31 £0,05
0,079 (NRT) 287+5 3,57 £0,05
0,142 (NRT) 307+5 3,78 +£0,05
0,01 (SRIM) 2,95+0,08
0,03 (SRIM) 3,35+0,10
0,10 (SRIM) 3,53+0,13
0,30 (SRIM) 4,09 0,10
1,00 (SRIM) 4,62+0,11
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Obr. 4: Nanotvrdost' v referenénej hibke Obr. 5: Porovnanie vzoriek oziarenych neutronmi
200 nm ako funkcia expozicie a Fe?* ionmi
6. ZAVER

Moézeme zhrnut', ze vysledkom prace st tieto poznatky:

Za zvySovanie tvrdosti materidlu vplyvom oZiarenia Fe?* ionmi je zodpovedna s najvicsou
pravdepodobnostou precipitacia Cu, ktoru stimuluji prave vyvolané kaskadne zrazky.

Experimentalne zmerand nanotvrdost’ je v dobrej zhode s Vickersovou tvrdostou neutronmi oZiarenych
vzoriek, ¢o dokazuje, Ze procesy zodpovedné za tvrdnutie materidlu su vel'mi blizke, alebo dokonca rovnaké.

Vylugili sme vakanéné defetky zo zodpovednosti za zvySovanie tvrdosti vplyvom oZiarenia Fe?* ionmi.
Defekty vznikli hned’ po prvej urovni oziarenia a d’alej sa nijak vyznamne nevyvijali a zostali priblizne na
rovnakej tGrovni. Na to aby dokazali ovplyvnit tvrdnutic boli moc malé, avSak podporili diftziu a
zhlukovanie atomov Cu.

Experimentalna simuldcia neutrénového poskodenia oZarovanim iénmi Zeleza je na $tadium tvrdnutia alebo
krehnutia oceli vhodna metdda, aj pre tak komplexné materialy, akymi su reaktorové nadoby. Ozarovanie
i6nmi ma svoje cenné miesto, ked’ nie je k dispozicii dostatocné mnozstvo zdkladného materialu, ¢o bude pri
stcasnom trende predlZovania zivotnosti jadrovych elektrarni ¢oraz Castejsi jav.

108



16. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 7. - 9. 12. 2016

PODAKOVANIE

Autori by radi pod’akovali Centru i6novych zvizkov v HZDR za vykonanie iénovej implantacie. Praca bola
podporena projektami VEGA0204/13, APVV-DO7RP-005-12 a tieZz grantom NUGENIA+, ktory umoznil
spolupracu medzi HZDR a UJFI.

LITERATURA

(1]
(2]

(3]
[4]
[5]
(6]
[7]
(8]

[9]

[10]
[11]
[12]
[13]
[14]
[15]
[16]
[17]
(18]

Slugen, V., Safety of VVER-440 Reactors — Barriers Against Fission Products Release, Springer (2011),
ISBN 978-1-84996-419-7

ASTM Standard E 521, 1996, Standard Practice for Neutron Radiation Damage Simulation by Charged-
particle Irradiation, ASTM International, PA (2003)

Oliver, W. C., Pharr, G. M., J. Mater. Res. 7 (1992) 15641583

Oliver, W. C., Pharr, G. M., J. Mater. Res. 19 (2004) 3

Heintze, C., et al., J. Nucl. Mater. 472 (2016) 196-205

Heintze, C., et al., Nuc, Nucl. Instrum. Meth. B 267 (2009) 1505-1508

Heintze, C., et al., J. Nucl. Mater. 470 (2016) 258-267

Applications notes - ASMEC - Quasi Continuous Stiffness Module QCSM, URL:
http://www.asmec.de/applications-notes.html

Doerner, M. F., Nix, W. D., J. Mater. Res. 601 (1986)

Heintze, C., et al., J. Nucl. Mater. 417 (2011) 980-983

Anwand, W., et al., Appl. Surf. Sci. 194 (2002) 131-135

Buswell. J. T., et al., . Nucl. Mater. 225 (1995) 196-214

Ulbricht, A., et al., J. Nucl. Mater. 353 (2006) 27-34

Ulbricht, A., et al., Journal of ASTM International 2(10) Paper ID: JAI12385 (2005)

Rice, P.M,, Stoller, R.E., MRS Proceedings 649 (2011)

Nix, W.D., Gao, H., J. Mech. Phys. Solids 46 (1998) 411-425

Hardie, C. D., Roberts, S. G., J. Nucl. Mater. 433 (2013) 174-179

Debarberis, L., et al., Int. J. Pres. Ves. Pip. 82 (2005) 195-200

109



16. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 7. -9. 12. 2016

Migracia radionuklidov v ilovych materialoch urychlena
elektrickym pol’om

(1,2 (1,2
Anna Peckova ™, Eva Hofmanova

E-mail: annie.peckova@gmail.com

YUJV Rez, a. s., Hlavni 130, Husinec-Rez, 250 68, Ceskd republika
2CYUT v Praze, Katedra jaderné chemie, Biehova 7, Praha, 115 19, Ceskd republika

Abstrakt: Prdca sa zaoberd Stidiom migrdcie rddionuklidov v kompaktovanom bentonite pomocou
urychlenia elektrickym polom. Tdto metoda sa nazyva elektromigrdcia a umoziuje stanovit' difuzne koeficienty
potrebné na modelovanie transportu latok v bariérach hlbinnych uloZisk. V porovnani s difuznymi experimentmi,
ktoré pre niektoré nuklidy trvaju prilis dlho, je tato metoda rychla a poskytuje zhodné vysledky.

KUPucové slovd: bentonit, elektromigracia, zdanlivy difiizny koeficient
1. UvoD

Na ukladanie pouzitého jadrového paliva a inych vysokoaktivnych odpadov je planovym riesenim v Ceskej
republike hlbinné wlozisko. Pred zaciatkom jeho budovania je nutné vykonat mnohé vyskumy, aby bola
dokazana stabilita a dlhodoba bezpecnost takého objektu. Je preto vel'mi ddlezité porozumiet’ vSetkym moznym
procesom a vediet’ tieto procesy predpovedat dopredu az o miliéon rokov. Z hl'adiska dlhodobej bezpecnosti je
zasadné vediet'’ modelovat’ transport radionuklidov z uloziska do Zivotného prostredia, apreto je Studium
migracie radionuklidov bariérovymi materidlmi taky doélezity. Ako suicast’ inzinierskej bariéry je zvazovany
kompaktovany bentonit, v ktorom prebicha transport hlavne diftziou. Pre popis difizneho transportu sa pre
jednotlivé nuklidy pouzivaju difuzne koeficienty, ktoré sa obvykle ziskavaju difuznymi experimentmi. Avsak
tieto experimenty pre sorbujuce nuklidy, co je vacSina produktov Stiepenia a aktivacie, trvaju prili§ dlho. Jednym
z moznych spdsobov urychlenie experimentov je aplikacia jednosmerného elektrického pola (tzv.
elektromigracia). Praca sa zaobera stanovenim zdanlivého difuzneho koeficientu triciovej vody (HTO)
a stanovenim elektroosmotickej pohyblivosti v kompaktovanom bentonite.

2. TEORETICKA CAST

Migraciu latok v poréznom prostredi je mozné popisat’ rovnicou:

oC o°C oC
Z_p v 1)
ot OX OX
kde C [mol/m?] je koncentracia sledovanej latky, t je Cas [s], D zdanlivy disperzny koeficient [m?/s], x
vzdialenost’ od zdrojovej pozicie [m] a V. zdanliva migra¢na rychlost’ [m/s]. Prvy ¢len popisuje disperziu latok
(difuziu a mechanicku disperziu) a druhy ¢len advekeiu [1].

Dominantnym transportnym procesom V nasytenom bentonite je diftizia. Pri difuzii je migracna rychlost’ V,
nulova a teda rovnica (1) prechadza do podoby:

oC o°C
—~=D,—~
ot OX
kde D, [m?s] je zdanlivy difiizny koeficient. Na stanovenie difiznych koeficientov sa vyuzivaju obvykle difuzne

experimenty, ato najmé prienikova metoda (through-diffusion). Dalsie z moznych metdd st penetraéna (in-
diffusion), metoda polovi¢ného bloc¢ku (half plugs) a metdéda s planarnym zdrojom (planar source) [2,3].

2
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V pripade planar source je planarnym zdrojom filtraény papier s nanesenou sledovanou latkou vloZeny medzi
dva blocky nasyteného bentonitu [3]. Metoda half plugs spociva v nasyteni celého jedného blo¢ku skiimanou
latkou a spojenie s blo¢kom nasyteného bentonitu bez skimané latky. Vzhl'adom na to, Ze difizne experimenty
so silne sorbujucimi latkami mézu trvat’ prilis dlho, roky az desiatky rokov [4], st vyuzivané alternativne
metddy urychlujice migraciu radionuklidov. To je mozné pomocou hydraulického tlaku (perkolacné
experimenty), alebo pomocou elektrického pola (elektromigraéné testy) [5].

Elektromigraciou sa rozumie pohyb nabitych ¢astic v jednosmernom elektrickom poli k elektrode opa¢ného
naboja. Pohybom i6nov v roztoku vznika elektricky prad. Rychlost’ pohybu Castic zavisi na velkosti a naboji
iénov a na sile elektrického pol'a. Na principe elektromigracie je zalozenych mnoho technik, najvyznamnejsie
z nich su elektroforéza a elektrokineticka sanacia pody [5].

V elektrickom poli dochadza k pohybu kationov smerom ku katéde. Montmorillonit, ktory je hlavnou
zlozkou ilovych materidlov, vykazuje zaporny naboj, ktory kompenzuji hydratované kationy. Pokial je
elektrické pole aplikované na nasytené porézne prostredie ilovych materidlov, kationy so sebou strhavaju aj
vSetky nabité aj nenabité Spécie, ¢im vznika elektroosmoticky tok. Pre elektroosmotickt rychlost’ veor [m/s] plati:

Veof = Heof E (3)

kde seor [M?/V5] je elektroosmoticka pohyblivost’ a E [V/m] je intenzita elektrického pola [5,6].

St dve moznosti vyhodnotenia zdanlivého difizneho koeficientu z elektromigraénych experimentov. Prva
metoda vychadza z Einsteinovho vztahu:

KT
Da — ll’l EM ( 4)
e
kde ueym [M?#/Vs] je zdanliva migracna pohyblivost', T [K] je teplota, k Boltzmanova konstanta: 1,38-107% [J/K],
z [-] valencia i6nu a e naboj elektronu 1,6:10™° [C]. Zdanliva celkova pohyblivost’ je mozné vyhodnotit
z experimentalneho profilu (V¢ = uee E = X/ t) [5]. Pre vypocet zdanlivého diftizneho koeficientu je nutné ziskat
zdanlivi migraén pohyblivost ey, teda urobit’ korekciu celkovej zdanlivej pohyblivosti uee [M#/Vs]
na elektroosmotickt pohyblivost’ ueor [M?/Vs] (v pripade aniénov sudet, v pripade kationu rozdiel):

;uEM = :ucelk * /ueof (5)

Zdanlivu elektroosmoticka pohyblivost’ je mozné stanovit’ zo série experimentov s elektroneutralnou latkou
ako je HTO [5], He [7] ¢&i H,'®O [8]. Zdanliva elektroosmotickéd pohyblivost v Boom Clay bola stanovena
(2,2 +0,2)-10™ m?/Vs [5]. V experimentoch s Na-montmorillonitom bolo zistené, Ze zdanlivéa elektroosmoticka
pohyblivost klesa s rasticou objemovou hmotnostou. Pri objemovej hmotnosti 1200 kg/m® odpovedala
(1,18 + 0,06)-10° m*Vs a pri 1400 kg/m® odpovedala (0,89 + 0,05)-10"° m*Vs [9].

Druha metdda stanovenia zdanlivého difizneho koeficientu spociva vo fitovani experimentalnych
koncentra¢nych profilov pomocou prislusného analytického rieSenia transportnej rovnice (1). Pre
elektromigra¢né experimenty s planarnym zdrojom st poé¢iato¢né a okrajové podmienky:

C(x,0) = MS(x), C(+a0,t)=0, t>0, 6)

kde C je koncentracia (napr. mol/dm?, cps/g, relativna koncentracia), 5(x) je Diracova delta funkcia, t je trvanie
experimentu [s] a M je mnozstvo napipetovanej Studovanej latky (napr. cps, Bq, mol, ...). Analytické rieSenie je
potom v tvare [10, 11]:

_(x=V) } -

C=—r—e
27Dt Xp{ ADt

Pro elektromigracné experimenty s polovi¢nym blockom su pociato¢né a okrajové podmienky:
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C(x,0) =C,(L— H(X)), C(+o0,t) =0, C(~o0,t)=C,, t>0, @)

kde C, je pociato¢na koncentracia skimanej latky v Gasti s lou nasytenej a H(x) je Heavisideova funkcia.
Analytické rieSenie je zapisané vztahom [10, 11]:

2
C= & erfc{— M} , )

Z hlradanych parametrov: zdanlivého disperzného koeficientu D a zdanlivej rychlosti migracie V. je mozné
ziskat’ zdanlivy diftzny koeficient Dy:

D=D, +aV, (10)

kde « je disperzna dizka [m] charakterizujuca porézne médium. Pre zvysenie presnosti a spravnosti stanoveni D,
je nutné vykonat’ niekol'ko elektromigraénych experimentov s rozne velkym elektrickym polom. Z linedrnej
zavislosti D na V. je mozné uréit’ a a D,. K tejto metode vyhodnotenia je mozné doplnit’ experimenty s nulovym
elektrickym pol'om — difizne experimenty robené za rovnakych podmienok [5].

3. EXPERIMENTALNA CAST

Schéma usporiadania migraénych experimentov je zobrazena na Obr.1. Sklada sa z elektromigracnej cely,
ktora bola vyvinuta v SCK+CEN, Mol, Belgicko. Jedna sa o modularny systém skladania medzikruzi o dizke 20
mm a priemere 20 mm z odolného plastu (hrubka 20 mm) s nasytenymi vzorkami ilového materialu. Bol pouZity
Sesky komerény bentonit 75 (oznadujeme B75) o objemovej hmotnosti 1300 kg/m® nasyteny pracovnym
elektrolytom 0,033 mol/dm® chloridom vépenatym. V pripade planar source metody bol medzi dve z tychto
medzikruzi aplikovany Studovany radionuklid (HTO) s kaskom filtraéného papiera. V pripade metody half plugs
bolo spojené medzikruzie S nasytenymi vzorkami bentonitu, z toho jedna vzorka bola navy$e nasytena HTO.
Bentonit bol od kvapalnej faze oddeleny sklenenymi filtrami. Z dévodu prebiehajicej elektrolyzy pracovného
elektrolytu, pri ktorej by vzniknuté hydroxidové aniony alebo protony mohli migrovat’ do bentonitu a zmenit’
jeho pH, boli roztoky v rezervoaroch neustile vymiefiané za nové pomocou peristaltickej pumpy. Pocas
experimentu bola zaznamenavana hodnota napitia v ¢ase. Po skonceni experimentu bol bentonit nakrajany na 1
mm platky a z nich ziskany profil objemovej aktivity HTO v bentonite.

Obr. 1: Elektromigra¢na aparatara

4. VYSLEDKY A DISKUSIA
Celkovo bolo spravenych piat' elektromigraénych experimentov metéodou planar source (EM), dva

elektromigracné experimenty metédou half plugs (HP) adva diflizne experimenty metédou planar source
s pouzitim HTO (PS). Vsetky experimentalne neistoty su udavane ako 95% interval spol'ahlivosti.
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Pocas vsetkych elektromigracnych experimentov bola zaznamendvana hodnota napidtia v ase a bola
spo&itana priemerna hodnota napitia U [V] z hodnét zaznamenanych po 20 minite experimentu. Z tejto hodnoty
bolo spocitané elektrické pole E [V/m] pri vzdialenosti elektréd 0,1 m. Experimentdlne podmienky a parametre
elektromigraénych aj difiznych experimentov st zhrnuté v Tab. 1, kde t [min] je doba trvania experimentu a
s [kg/m?] je $pecifickd hustota bentonitu. Vo vietkych experimentoch bola pouZivani na vypocet vzdialenosti rezu
od stredu $pecificka hustota 2820 kg/m®,

Tab. 1: Experimentalne podmienky a parametre migraénych experimentov s HTO

experiment | [mA] t [min] U[Vv] E [VIm] ps[kg/im?]
EM1 9 60 450+1,5 450+ 15 2798
EM2 15 120 67,6+1,5 676+ 15 2766
EM3 17 120 71,9+32 719 +32 2768
EM4 16 120 68,8+1,3 688+ 13 2904
EM5 12 120 57,8+2,9 578 +£29 2762
EM-HP1 13 120 849+265 849+ 265 2830
EM-HP2 1 120 1523+56 1523 +56 2762
Ps1 0 120 0 0 -
Ps2 0 120 0 0 2966

Vybrany koncentraény profil HTO z elektromigraéného a koncentracné profily HTO z difiznych
experimentov su zobrazené na Obr. 2 spolu s najtesnejSie odpovedajticim analytickym rieSenim (7).

katoda anoda

o PS1

I
037 o PS2

® -
oo

relativna koncentracia [-]
.

relativna koncentracia [-]
o

e :M];!F 66
-10 0 10 20
vzdialenost’ od stredu [mm]

Obr. 2: A) HTO koncentra¢ny profil EM3, B) HTO koncentra¢né profily PS1 a PS2

L]
£} [u]
“apg

-20 -10 0 20

0 1
vzdialenost’ od stredu [mm]

1
S

Z najtesnejSie  zhodujuceho analytického rieSenia bol zisteny zdanlivy difuzny koeficient pre PS1
D.=6,1-10"m%s a pre PS2 D,=5,7-10"° m%s. Difuzne koeficienty stanovené za rovnakych podmienok
v prienikovom usporiadani difaznych experimentov s D, = (6,0 £ 1,6)-10™° m%s (D, = (3,18 + 0,81)-10™° m%s,
&=(0,534 +£0,012) [12]).

Na Obr. 3-A je prezentovana zavislost' stanovenych zdanlivych migraénych rychlosti na intenzite
elektrického pol'a. Z prelozenia dat priamkou bola zo smernice stanovena zdanliva elektroosmoticka pohyblivost’
ueor = (4,41 +0,83) - 10%° m?Vs. V porovnani s Na-montmorillonitom je ugor V bentonite B75 mensia
a v porovnani s Boom Clay viacésia (vid’ kapitola 2). Na Obr. 3-B st vynesené vysledky fitovania D a V.. Bol
stanoveny D, = (5,9 + 1,8) - 10™® m?/s. V ramci tohoto intervalu leZia aj zistené difizne koeficienty z difuznych
planar-source experimentov i z prienikovych.
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SE-07 8E-10
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Obr. 3: A) Zavislost’ zdanlivej migra¢nej rychlosti na intenzite elektrického pol'a — vyhodnotenie zdanlivej
mobility, B) Zavislost’ zdanlivého disperzného koeficientu na zdanlivej migra¢nej rychlosti — vyhodnotenie
zdanlivého difuzneho koeficientu

Na Obr. 4 st zobrazené koncentraéné profily HTO elektromigraénych half plugs experimentov. Vzhl'adom
na to, Zze ani za dve hodiny nedoslo k ustdleniu napétia v tychto experimentoch a intenzita elektrického pola
mala obrovské neistoty (vid’ Tab.1), ticto experimenty nie st d’alej vyhodnocované a tato metdda sa nejavi ako

vhodna.
- 018 T aa .,
= A 2o 4+ EM-HPI1
3 A a = EM-HP2
1]
= 0,124
S A
£
=] ]
= .y
£ 0.06 1
g A
F et
AN 4 W A -A " 0-00 !
20 -10 0 10 20
vzdialenost’ od stredu [mm]
Obr. 4: HTO koncentraény profil EM-HP1 a EM-HP2
5. ZAVER

Sériou elektromigraénych experimentov s planarnym zdrojom HTO bola stanovena zdanliva
elektroosmoticka pohyblivost’ (4,41 +0,79)-10™° m?Vs a zdanlivy difiizny koeficient (5,9 + 1,8)-10™° m%s
na kompaktovanom bentonite B75 s objemovou hmotnostou 1300 kg/m® nasytenym 0,033 mol/dm? CaCl,.
Vysledky elektromigraénych experimentov a difiznych experimentov s planarnym zdrojom boli vo vel'mi dobrej
zhode atiez vzhode svysledkami z prienikovych difiznych experimentov. Stanovenu elektroosmotickou
pohyblivost’ je mozné vyuzit na stanovenie difuznych koeficientov radionuklidov z jediného experimentu
pomocou Einsteinovho vztahu. Bola odsk(i$ana aj metdda poloviéného blocku, ktora sa pre velké neistoty
aneustalenie napidtia poCas experimentu nejavi ako vhodna. Pre spresnenie vysledkov a zniZenie neistot
stanovenych parametrov by bol potrebny vacsi pocet elektromigra¢nych experimentov v sérii.
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Abstrakt: Cielom prace bolo vyvinut lacny a efektivny lahko dostupny biosorbent, pre zakoncentrovanie via-
cerych radionuklidov vo vodnych roztokoch. Huba — Prachnovej kopytovity bola pouzita na pripravu modifiko-
vaného biosorbentu a testovand pre moznost zakoncentrovania predovietkym **'Cs z vodnych roztokoch. Viast-
nosti pripraveného impregnovaného sorbentu sa sledovali na modelovych roztokoch s pritomnostou **'Cs.
V préci bola testovand kinetika sorpcie cézia, vplyv pH, hmotnosti nosica Cs*, konkurencnych iénov, ionovej sily
a moznost desorpcie. Metéda je v siicasnosti aplikovand na zakoncentrovanie **'Cs z velkych objemov vodnych
roztokov.

Klitéové slova: biosorbent, sorpcné viastnosti, cézium
1. UVOD

Odstranenie kationov, vratane radioaktivneho cézia zo zivotného prostredia a jadrovych odpadov je predme-
tom znacného zaujmu vzhladom na riziko, ktoré predstavuji. Radioaktivny i6n cézia je vyznamnou zlozkou
jadrového odpadu a dostal sa na zemsky povrch prostrednictvom radioaktivneho spadu. Vyznamnou zlozkou
radioaktivity vo vyhoretom jadrovom palive tvori prave radioizotop 137Cs. Takisto byva Casto sti€astou $pina-
vych bomb. Cézium predstavuje vaZne nebezpefenstvo pre zZivotné prostredie a pre ¢loveka vzhl'adom na jeho
relativne dlht dobu polpremeny (T 3= ~ 30 rokov), vysoka rozpustnost ( az 186 g pre CsCl, 209 g pre
CsHCO;, 261 g pre Cs,CO3 a 860 g pre CsOH / 100 g vody pri teplote ~ 20 © C pocas), mobilitu a silné gama
emitujice Ziarenie. ’Cs je hlavnou pri¢inou rakoviny $titnej 7Pazy v Bielorusku v dosledku Cernobylske;
jadrovej katastrofy. Vzhl'adom k jeho vysokej mobilite (m6ze migrovat’ vzduchom vo forme prachovych ¢astic,
potravinovym retazcom a vo vode) je dekontaminacia **'Cs zlozita. V tomto ohl'ade je selektivne odstrafiovanie
cézia nevyhnutné je potrebné neustale vyvijat’ nové metody odstranenia cézia zo Zivotného  prostredia. Uginnou
metddou odtranenia radionuklidov sa zda metdda biosorpcie. R6zne biomateridly vykazuji vysoku selektivitu
a afinitu pre rozne kovové i6ny, radionuklidy vratane cézia. [1] Biosorbent je material biologického pévodu -
mikrobialneho (baktérie), mikroskopické huby (plesne), kvasinky, mikroskopické riasy a iné mikroorganizmy,
rastlinného materialu, biomasy makroskopickych rias, vy$sich hub, ¢i zivo¢isSneho materialu), ktory je schopny
viazat’ chemické prvky (tiez radionuklidy), anorganické a organické kontaminanty [2-5]. Niektoré druhy vyssich
hub obsahuju vlaknity material s vysokym obsahom chitinu od (60 - 95) %, glukanatov (5 — 35) %, melaninov
(0 - 10) %. maju Materialy obsahujtice polysacharid v molekule ktorého sa nachadza dusik t.j. chitin, resp nasle-
dovne pripraveny chitosan maju osobitné postavenie [6-10]. Zakladnym mechanizmom sorpcie je moznost’
tvorby chelatovych komplexov. M6Ze naviazat’ prakticky vSetky tazké kovy, biogénne prvky a tiez radionuklidy
[3.4].

Ciel'om nasej prace bolo impregnovat’ biosorbent pripraveny z drevokaznej huby —Prachnovec kopyto-
vity (Fomes fomentarius) pre separaciu **'Cs z vodnych roztokov.

2. METODIKA

Prachnovec pochadza z lesa na zapadnom Slovensku (obr.1) bol vysuseny pri teplote 60 °C a nasledne bol
pomlety na elektrickom mlync¢eku. Chemicka modifikacia sa uskutoc¢nila pomocou zmesi 10 % siranu med’naté-
ho a5 % chloridu Zelezitého v pomere 1:1. Po uplynuti doby kontaktu (20 mintit) pri izbovej teplote, bol do
zmesi pridany 10 % hexakyanoZeleznatan draselny. Zmes bola v kontakte po dobu dvoch dni. Vysledny produkt
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bol lyofylizovany (obr. 1). Takto pripraveny modifikovany biosorbent bol nasledne pouzity na charakterizaciu
sorp&nych vlastnosti pre separaciu **'Cs.

Obr. 1: Drevokazna huba —Prachnovec kopytovity a vysledny impregnovany bioorbent

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Merny povrch pripravené¢ho modifikovaného sorbentu 39 m*g™ bol stanoveny na Slovenskej akadémii vied
Vv Bratislave klasickou argénovou metodou. Obsah prvkov v biosorbente bol stanoveny metédou atomovej ab-
sorpénej spektrometrie a obsahoval 1,73 % draslika, 2,98 % medi, 4,67 % Zeleza.

Ako prvé sa sledovala Gasova zavislost’ adsorpcie **Cs na modifikovanom sorbente z drevokaznej huby. Ca-
sova zavislost’ sa sledovala v dynamickych podmienkach. Na experiment sa odobralo do centrifugacnej ski-
mavky 0,05 g modifikovaného biosorbentu, pridalo sa 10 ml destilovanej vody a 200 l radionuklidu **'Cs. Po
uplynuti doby kontaktu s biosorbentom sa odobral roztok na gamaspektrometrické meranie. Zistilo sa, ze k sor-
pcii **'Cs dochadza pomerne rychlo uz v prvych minutach kontaktu.

V daliej Gasti prace sa sledoval vplyv hodnoty pH na sorpciu **'Cs. Hodnota pH prostredia bolo upravené
pomocou HCI a NaOH. Na testovanie sa pouzilo 0,5 g biosorbentu, ktory sa vlozil do chromatografickej kolony
a kondicioval sa po dobu 24 hodin v deionizovanej vode. Modelova vzorka obsahovala 20 ml roztoku s danou
hodnotou pH a 200 pl roztoku **'Cs (A = 15 Bq). Pretecena frakcia sa zachytila do scintiladnej vialky a merala
na meracom zariadeni s HPGe detektorom. Sorbent bol premyty s deionizovanou vodou a premyvacia frakcia
bola tieZ merana na meracom zariadeni s HPGe detektore. Zistila sa az 100 % sorpcia cézia v celej testovanej
oblasti hodn6t pH (obr. 2)
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Obr.2: Vplyv percenta sorpcie 137Cs na modifikovanom sorbente v zavislosti od hodnoty pH

V daliej asti prace sa testoval vplyv stabilného nosi¢a Cs*. Modelové vzorky obsahovali nosi¢ Cs”
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s koncentraciou od (5 - 70) mg. Na testovanie bolo pouzity 1 g biosorbentu. Zistilo sa, Ze % sorpcie klesa az pri
hodnote 50 mg Cs* na 1 g biosorbentu. Vysledky st prezentované na obr. 3.
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Obr. 3: Vplyv nosi¢a Cs* na sorpciu **'Cs

V praci bol sledovany ajvplyv iénovej sily na sorpciu **'Cs. Ako modelovy roztok sa pripravil roztok
s koncentraciou 0,1 mol-dm™ NaNO; s hodnotou pH vrozsahu (0,1 — 9). Zistilo sa, Ze v celom testovanom
rozsahu pH neklesa % sorpcie pod 100 %. Z tohto doévodu sme zvysili koncentraciu roztoku na hodnotu (1 - 5)
mol-dm™ NaNO3, pH sa testovalo v rozsahu hodnot (0,1 - 9). Ziskali sa rovnaké vysledky ako v pripade pouZitia
roztoku s nizSou idnovou silou, % sorpcie bolo 100 % u vsetkych testovanych roztokov.

V draliej asti prace sa testovala moznost’ elucie **'Cs z modifikovaného biosorbentu, prigom ako prvé
sa testovali eluéné roztoky 0,1 mol-dm™ KCI, 0,1 mol-dm™ NaCl, 0,1 mol-dm™ NaOH. Vysledky potvrdili ne-
vhodnost’ v§etkych testovanych roztokov, cézium ostalo silne absorbované na sorbente. Ako d’al$ie eluéné ¢inid-
14 boli testované kyseliny HNO3, HCI s koncentraciou v rozsahu (3 - 10) mol-dm™ a zmesi 5 mol-dm™ HNO4/1
mol-dm™® NaNO;, 5 mol:dm™ HCl/1 mol-dm® NaNO3, 5 mol-dm™ HNOs/ 5 mol-dm™® NaNO; a 5 mol-dm™
NH4NO/ 5 mol-dm™ HNO;. Ako najhodnejsie eluéné ¢inidl4 pre desorpciu cézia boli vybrané HNO3 a HCI bez
pridavku soli, s koncentraciou vysSou ako 7 mol-dm™, avsak pri HCI doslo k destrukcii sorbentu na rozdiel od
HNO;.

Na modelovych roztokoch bol sledovany aj vplyv konkuren&nych iénov Na* a K* na sorpciu *¥'Cs. Zistilo
sa, ze jednomocné katidny nemajui vplyv na % sorpcie cézia. V pripade iénov K*, vytazky sorpcie neklesli
v celej testovanej oblasti (0,1 - 20) g K™ pod 100 %, v pripade i6nov Na" prislo k zniZeniu % sorpcie cézia aZ pri
pouziti 7 g Na™.

Ako dalsie konkurenéné iény sa testovali tieZ dvojmocné kationy Ca2+ v rozsahu (0,1 — 3) g a Mg®* v roz-
sahu (0,2 — 20) g. V oboch pripadoch vytazky sorpcie *'Cs na biosorbente neklesli pod 100 %. V sicasnosti sa
testuje pripraveny modifikovany biosorbent na zakoncentrovanie **’Cs na realnych vzorkach vod.

4. ZAVER

Préca charakterizuje chemicky modifikovany biosorbent pre zakoncentrovanie **'Cs z vodnych roztokov. Na
modifikaciu sa pouzil biosorbent drevokazna huba - Prachnovec kopytovity. Vlastnosti pripraveného sorbentu
sa sledovali na modelovych roztokoch s radionuklidom **¥Cs. Zistilo sa, Ze biosorbent vykazuje vysokd schop-
nost’ absorpcie *¥'Cs v sirokom rozsahu pH a tiez v roztokoch s vysokou iénovou silou. Bola stanovena maxi-
malna sorpénd kapacita 50 mg Cs” na 1 g modifikovaného biosorbentu. Testoval sa vplyv konkurenénych iénov
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Na*, K*, Ca"aMg?, zistilo sa, Ze testované katiény nemajii vyznamny vplyv na sorpciu **'Cs. Zistilo sa tie,
7e na eluciu “*'Cs je najvhodnejsia HNOj s koncentraciou vy$sou ako 7 mol-dm™.
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Abstrakt: Samonapdjacie neutrénové detektory (SPND) su délezZitou sucastou vnitro-reaktorovych merant
vdcsiny energetickych reaktorov s pritomnostou fluktudcie hustoty neutronoveho toku v radialnom smere. Mera-
cie retazce s pritomnostou SPND poskytuju informacie pre bezpecnostné systémy reaktora a preto sa kladie
doraz na co najvicsiu presnost’ tychto merani. V prevadzkovych datach tychto detektorov bolo mozné vidiet
neocakavané vykyvy signdlu na zaciatku ich kampane v reaktore. Laboratorne testy preukdzali pritomnost vody
v izoldcii detektora. Tento ¢lanok sa zaoberd urcéenim efektu pritomnosti vody na vykyv signdlu kobaltového
SPND pouzitim simulacného nastroja Geant4. Vysledky simulacie preukdzali dopad pritomnosti vody v izolacii
kobaltového SPND na vykyvy signadlu, aj ked’ tento dopad bol len minoritny.

Klucové sloaa: SPND, Geant4, vykyv signalu, simulacie, Al,O3 izolacia
1. UVOD

Vnutroreaktorové merania hustoty neutréonového toku poskytuju informacie pre bezpe€nostné systémy a pre-
to je kladeny doraz na ¢o najvacSiu presnost’ merania. Kobaltové samonapajacie neutronové detektory (Co
SPND) zoskupené v prutoch sa celosvetovo vo vysokej miere na tieto ucely pouzivaju. Prevadzkové udaje doka-
zuju, ze pri niektorych pouzitych Co SPND sa hodnota kalibracnych faktorov (CALF) nespravala podl'a dopredu
stanovenych predpokladov — detektory vykazovali vykyv signalu. Opisany jav bol pozorovany len v prvych
troch mesiacoch po zavedeni do reaktora, pri¢om kalibra¢né parametre boli priemerne zvys$ené o 20%. ZvySenie
parametrov kalibraénych faktorov ma za nasledok zniZenie pradového signalu za predpokladu nezmenenej hod-
noty hustoty neutréonového toku. V tejto praci skimame vplyv pritomnosti vody v izolacii Co SPND, zistenej
pocas laboratornych testov, na vykyv signalu detektora pomocou Monte Carlo kodu Geant4.

2. DIZAJN CO SPND

Obr. 1 zobrazuje v§eobecnti konstrukciu SPND detektorov. Hlavné komponenty detektora st emitor, izolacia
a kolektor, pricom st rozostavené v koaxialnej cylindrickej alebo paralelnej platiiovej konstrukcii. Emitor je
vyrobeny z vodivého alebo polovodivého materialu, ktory po interakcii s neutrénovym polom emituje elektrony
s vysokou kinetickou energiou. Ako izolator sa pouzivaji pevné dielektrické materialy schopné udrzat’ si vysoku
elektricku rezistivitu aj v reaktorovych podmienkach. Kolektor byva konstruovany z vodivych materialov (inco-
nel, hlinik), ktory v porovnani s emitorom produkuje nizky pocet elektronov za vysSie uvedenych podmienok

[1].
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Obr. 1 Hlavné Casti SPND [1]
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Tento typ neutréonového detektora nevyzaduje ziadne elektrické napajanie a kvoli nizkej cene, malym rozme-
rom, relativne jednoduchej elektronike v porovnani s ionizaénymi komorami sa Casto vyuziva ako senzorova
¢ast’ vnutroreaktorovych monitorovacich systémov. Nevyhody tohto typu detektora st nizka uroven vystupného
prudu, citlivost’ na gama ziarenie a pre mnohé typy SPND dlhy ¢as odozvy detektora [1].

3. ANALYZA OPERACNYCH DAT

Najnovsia analyza priblizne 20 Co SPND zavedenych do reaktora ukazuje nasledujuce vysledky:

e Polovica SPND vykazuje silné vykyvy signalu v rozmedzi od 6 % do 20 % za den pocas 3 dni az
jedného mesiaca, zatial’ ¢o druha polovica vykazuje oscilujiice spravanie (max. 2 % za defi) po dobu
3 mesiacov.

e Iba 3 SPND sa spravali podl'a o¢akavania.

e Najneskoér do 3 mesiacov SPND vykazovali stabilné spravanie a CALF boli v sulade s o¢akavanou
krivkou pre vyhorievanie kobaltu v désledku konverzie kobaltu na nikel [2].

Obr. 2 zobrazuje vyvoj teoretického CALF, ktory inverzne proporcionalny signalu SPND. Je zretel'né, Ze po-
¢as prvych 100 dni detektor vykazuje neocakavané spravanie oscilujice do 20 %.
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Obr. 2 Vyvin teoretického kalibra¢ného faktoru novo-vlozeného SPND, v porovnani s dlhsie prevadzkovanym
SPND v homologickej pozicii [2]

V ramci analyzy SPND signalov u niekol’kych PWR reaktorov bola zistena korelacia medzi vykyvmi signalu
a koncentraciami vodika a litia. Va¢sina pripadov bola zaznamenana pocas prediZenej Zivotnosti reaktorov [2].
Na zéaklade tohto zistenie boli prevedené impedancné spektroskopické testy vo vodikovej a argonovej atmosfére.
Na Obr. 3 mézeme vidiet, Ze pre stary dizajn SPND sa pri prechode z argénovej do vodikovej atmosféry zvySuje
impedancia pri nizkych a strednych frekvenciach. Ttuto skutocnost’ mézeme interpretovat’ tak, ze vodik difunduje
do izolacie detektora, ktora ma nizku hustotu [2].
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Obr. 3 Impedanc¢na spektroskopia detektorov SPND1 a SPND2 vo vodikovej a argonovej atmosfére [2]

Nebola preukazana ziadna stvislost’ medzi vykyvmi signalu a poziciou meracieho pruta. Paralelne s analyzou
operaénych dat, boli spustené laboratorne testy, kde sa porovnavali stary (SPNDI1) a novy (SPND2) dizajn
SPND (pri ktorom nedochadzalo v testovacej prevadzke k vykyvom signalu). Rozdiely nastavali najmi vo vy-
robnom procese a boli nasledovné:

SPND1 ma malo zaplneny objem izolatora a po plneni nie je zihany.

SPND1 Al,Oj3 prasok obsahuje stopové prvky alkalickych kovov, ovplyviiujacich krystalografické
a elektrické konduktivne/izola¢né vlastnosti.

V SPNDI1 boli objavené rezidudlne mnozstva vody (800 pg), potvrdené hmotnostnou spektrosko-
piou.

Vyplnenie objemu izolatora SPND1 je tretinové (>10 % - 30 %) Vv porovnani s SPND2 (80% -
90%).

Vodikova atmosféra ovplyviiuje iba vnutorné elektrické vlastnosti izolatora, len v pripade SPND1

[2].

Vlastnosti hlinikového prasku maja velky dopad na elektrochemické deje a vibraény efekt, ktoré mozu
ovplyvnit’ vykyvy signalu. Al,O3 prasok bol chemicky analyzovany pouzitim SEM/EDX, ICP-MS a XRD met6d
s nasledujucimi zisteniami:

SPND1: Bola zistena vel’ka hribka zin (zhluky: priblizne 50 pm; dosti¢ky: priblizne 10 pm na dizku and 1,5
um no hrabku), pritomnost’ sodika a vody [2].

SPND2: Hrubka zin nepresahuje 1 pm a Al,O3 praSok neformoval zhluky ako pri SPNDI. Neboli pozorova-
né ziadne stopy vlhkosti alebo vodika [2].
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4. MECHANIZMUS VYKYVU SIGNALU

Zo zékladnej funkcie SPND detektora neexistuje ziadne zdoévodnenie pre vykyvy. Tato praca je zalozena na
hypotéze, ze hlavnou pri¢inou tychto vykyvov je voda v izolatore detektora. Molekula vody obsahuje protony
formou jadier vodika, na ktorych mézu neutrony podstipit’ elasticky rozptyl, ktory vyusti v prestup kinetickej
energie z neutréonu na protoén. Tento jav spdsobi rozpad molekuly vody, pri¢om proton s vysokou pravdepodob-
nostou opusti objem emitora SPND. Zostavajuci ion OH™ formuje naboj v izolatore detektora, ktory vytvara
elektrostatické pole. Toto pole je opacnej polarity oproti pol'u tvoren¢ho primarnymi mechanizmami pre vznik
signalu a preto dochadza k poklesu signalu detektora [3]. Poloha rozptylu je vel'mi podstatna vzhl'adom na polo-
hu maximalneho potencialu v izolatore detektora. Zostavajuci ion je podl'a jeho polohy pritahovany emitorom,
resp. odpudzovany ku kolektoru a teda moze spdsobit’ narast aj pokles signalu [3].

5. POPIS SIMULACIE

Za tcelom stanovenia efektu pritomnosti vody v izolatore SPND na vykyvy signalu sme vytvorili model de-
tektora v simulaénom koéde Geant4 (z angl. Geometry and Tracking). Tento kod je pouZivany na sledovanie
interakecii Castic s latkou vyuzitim Monte Carlo metody.

|

A0, insulation  Co emitter Collector
- (Inconel 600) Compensation wire ~ Coaxial cable

middle of active zone

Obr. 4 Prierez Co SPND [4]

Model geometrie je v sulade s Obr. 4. Model sme verifikovali s inymi simulaciami na zaklade hodnét z [5].
Z predchadzajtcich zisteni a prvych simulécii sme pozorovali, ze vysSie uvedeny mechanizmus plati len pre
interakcie s rychlymi neutrébnmi a preto sme ako neutronovy zdroj stanovili tenky plast’ valca v okoli detektora,
s energiami podl'a Wattovho §tiepneho spektra. Pocet primarnych Gastic sme stanovili na 1,19x10°.

Hlavna funkcia modelu bola definovana v triede TrackingAction.cc, kde sa sledovali neviazané protony
V objeme izolatora, od ich vzniku (zvySenia ich Ey) po ich zanik (dosiahnutie Ex = 0 alebo opustenia obalky mo-
delu). Podobnym principom boli sledované d’alSie nabité Castice a na zaklade presunu medzi jednotlivymi obje-
mami detektora boli stanovené elektrické vplyvy na model SPND. Ocakavané vysledky na zaklade vyssie uve-
deného mechanizmu boli, Ze pocet rozptylenych protdonov mimo objem izolatora bude tmerny péovodnému poctu
vodikovych jadier v izolatore v casovom horizonte 3 mesiace.

6. VYSLEDKY
Na ziskanie relevantnych informacii sme spravili porovnanie spravania sa detektora s pritomnostou vody

a bez pritomnosti vody, pricom pre kazdy pripad boli urobené 3 simulacie. V Tab. je viditeI'né ze pocet uniknu-
tych proténov pri neutrénovom toku 1,19x10° n.cm?pus™ je rozdielny. Rozdiel 88 uniknutych proténov za s by
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znamenal 88x10° za sekundu. Pri zohl'adneni, Ze v detektore bolo nameranych 800 pg vody [2], po&et jej mole-
kul je 2,6765x10%, v ktorych sa nachadza 1,7843x10" atémov vodika. Aj pri hustote toku rychlych neutronov
1,19x10" n.cm™?.s™ uvedenych v [5] signal by sa do 3 mesiacov nestabilizoval ako to vychadza z analyzy ope-
racnych dat iba na zaklade vyssie uvedenych javov.

Tab. 1 Porovnanie vyslekov simulacii s pritomnost'ou vody a bez pritomnosti vody

SPND1 s vodou SPND1 bez vody
Stredna 5 Stredna y Rozdiel v
Pocet energia | Standardna| Pocet energia | Standardna oite unik-
Run | uniknutych | uniknutych | odchylka [ uniknutych | uniknutych | odchylka p nutvch
protonov | proténov [MeV] protonov | proténov [MeV] o tgnov
[MeV] [MeV] p
235572 2,531 1,607 235400 2,532 1,607 172
236271 2,533 1,607 236218 2,534 1,607 53
236334 2,529 1,604 236295 2,530 1,604 39
Priemerny rozdiel 88
7. ZAVER

Sustrediac sa na zistenia z laboratornych testov sme podl'a dokumentacie Co SPND vytvorili model detekto-
ra pre potvrdenie hypotézy efektu pritomnosti vody na vykyvy signdlu detektora. Model sme verifikovali porov-
nanim s predo$lymi simulaciami uvedenymi v [5]. Na zaklade zisteni uvedenych v predchadzajucej kapitole
mobzeme potvrdit, Ze voda v izolatore detektora ma vplyv na vykyvy signalu avsak tento efekt nie je majoritna
pri¢ina pre vykyvy signalu. Prvé simulacie ukazali nepriamu imeru medzi uniknutymi protébnmi a mierou vypl-
nenia objemu izolatora. Tieto zistenia st podlozené faktom, ze pri dizajne SPND2 nie s preukdzané ziadne
vykyvy signalu. Na zaklade nasich zisteni o¢akavame, ze medzi d’alSie pri¢iny vykyvu signalu mozu patrit’ miera
vyplnenia objemu izolatora a pritomnost’ alkalickych kovov, ktoré maji dopad na elektrochemické procesy
Vv izolatore SPND, ktoré mozu viest’ k vykyvu signalu.
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Identifikacia mikroskopickych uranovych ¢astic pomocou
latentnych stop Stiepnych produktov v pevnych detektoroch
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Abstrakt: [zotopickd analyza mikroskopickych a submikroskopickych castic obsahujucich Stiepne izotopy
uranu je ndarocnou analytickou cinnostou. Spektrometrické a hmotnostne spektrometrické metody nie su sami
0 sebe dostatocne rychle a zdroven spolahlivé pre meranie vzoriek sterov s velmi nizkymi koncentraciami castic
zaujmu, najmd submikrometrovych rozmerov. Z toho dévodu bola navrhnuta a pouzitda metoda techniky stop
jadrového Stiepenia (Fission Track), ktorej prednostou je mimoriadna citlivost a preukazatelnost hodnotenia
testovaného jadrovéeho materidlu. Oziarenim vzorky s moznou uranovou kontamindciou tokom tepelnych neu-
tronov dochadza k Stiepeniu jadier 25U, Interakciou vysoko energetickych produktov Stiepenia urdanu s hmotou
detektoru dochadza na drdhe letu castice k destrukcii pevného detektora za vzniku latentnych stop. Stopy jadro-
veho Ziarenia sa zviditelTiuju leptanim v roztoku hydroxidu sodného a pomocou optického mikroskopu sa zazna-
menavaju ich polohy voci dopredu vytvorenym orientacnym znackam. K preneseniu ziskanych poloh z detektoru
na kremikovi podlozku s uranovymi casticami je nevyhnutnd synchronizdcia navrhnutého koordinacného syste-
mu. V prispevku je popisané rieSenie vytvorenia orientacnych znaciek metodou ionového nanoobrabania pomo-
cou systému FIB-SEM cez otvory v detektore Lexan.

KPucové slovd: Fission Track, 2°U, koordinacny systém, FIB-SEM, SIMS.

1. UVOD

Prvé poznatky zamerané na $tudium jadrovych stop sa V literature zacali objavovat’ v patdesiatych rokoch
minulého storocia pri pozorovani fluoridu litneho kontaminovaného uranom [1], ¢i publikaciou mikrofotografii
uranovych stép jadrového ziarenia v slude elektronovym transmisnym mikroskopom [2]. V roku 1963, Price
a Walker vyvinuli novi metddu pre datovanie geologickych materialov, zalozenu na principe prirodzeného roz-
padu izotopu *®U prostrednictvom spontanneho 3tiepenia [3]. V porovnani s radiografiou a inymi radiometric-
kymi technikami bola metéda rychlejsia, citlivejsia a schopna detegovat’ nizke koncentracie uranu (~ 10™%) [4].
V nasledujtcich rokoch doslo k rozvoju metoédy po teoretickej aj experimentalnej stranke v oblasti geochronolé-
gie, dlhodobého monitorovania prirodného radia¢ného pozadia, merania koncentracie Castic (alfa, protony, tazké
Castice, kozmické ziarenia), dozimetrie, jadrovej fyziky a .

V poslednom obdobi bola metoda stop jadrového ziarenia aplikovana na detekciu ¢astic obsahujucich Stiepny
material v environmentalnych vzorkach odobratych z jadrovych zariadeni pomocou kontrolnych sterov. Kazdy
proces manipulacie sjadrovym materidlom emituje malé mnozstvo tohto materialu do okolitého prostredia.
Uvolnené Castice sa mézu usadzat’ v priestoroch a na povrchoch vybavenia v budovach, mézu byt’ transportova-
né z objektu a deponovat’ na pddu a vegetaciu, alebo mézu byt vypustené do vodného systému. Kazda ,,horuca‘“
Castica nesie udaje 0 jej radiologickej, chemickej, ¢i metalurgickej historii, ¢im poskytuje cenné informacie
0 pdévode, procese produkcie a potencialneho vyuzitia zdrojového materialu [5]. Spektormetrické a hmotnostne
spektrometrické metddy ako SIMS, TIMS, ICP-MS [6] vSak nie st sami o sebe dostatoéne rychle a zaroven
spol'ahlivé pre meranie vzoriek sterov, ktoré zvycajne obsahuju maly pocet Castic zaujmu (napr. s vysoko oboha-
tenym 2*°U ), Castokrat so submikrometrovymi rozmermi, rozptylenych vo velkej populacii &astic prachu.
Z tohto dévodu bola navrhnutda metéda ,,Fission Track® [6,7,8], ktorej prednostou je mimoriadna citlivost
a preukazatel'nost’ hodnotenia testovaného jadrového materidlu. Prachové Castice su extrahované z kontrolnych
sterov, fixované na vhodnu podlozku kolédiom a nasledne st spojené s detektorom ionizujiiceho Ziarenia. Po
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oziareni tokom tepelnych neutronov v reaktore su detektory od podlozky oddelené a vyvolané leptanim
v roztoku hydroxidu sodného. Latentné stopy, ktoré vznikaju v désledku interakcie vysoko-energetickych pro-
duktov Stiepenia s hmotou detektoru, s procesom leptania zvi¢Sené a pozorovatel'né optickym mikroskopom.
Pozicie pociatku ,,hviezd“ latentnych stop poukazuju na polohu urdnovych ¢astic a su spitne zobrazené na pod-
lozke. K ziskaniu presnej polohy ¢astic zaujmu je nevyhnutné vytvorit’ koordinaény systém pomocou referenc-
nych bodov zosynchronizovanych na detektore a kremikovej podlozke.

V prispevku je diskutovana metoda pripravy vzoriek a ich vyhodnotenie s vyuzitim navrhovaného koordi-
na¢ného systému s prenosom suradnic do skenovacicho elektronového mikroskopu a hmotnostného spektromet-
ra sekundarnych i6nov s naslednou analyzou izotopickych pomerov.

2. EXPERIMENTALNA CAST

2.1. PRIPRAVA A SPRACOVANIE VZORIEK

Na pripravu vzoriek boli pouzité uranové Castice vo forme oxidu (U30g) Z certifikovaného referenéného ma-
terialu SRM U030 (NIST, Washington, USA) so zrnitostou 1-5 um a primesou prachovych astic. Castice boli
prenesené do roztoku kolodia v etanole, zriedenych v pomere priblizne 1:10. Podlozky na baze vysokocistého
kremika boli narezané na velkost’ 10 mm x 15 mm. 5 pl urdnovej suspenzie bolo napipetovanych na Si podlozku
a odparenych pri laboratornej teplote. Pripravena vzorka bola spojena s polykarbonatovym detektorom typu
Lexan (Good Fellow, Anglicko) o hribke 375um, narezaného laserom na velkost” Si podlozky. Laserom boli
taktieZ vytvorené tri otvory o priemere 200 pm umiestené v rohoch pravouhlého trojuholnika so vzdialenost'ou 2
mm. Oblast’ okolo otvorov bola pokryta tenkou vrstvou zlata v naprasovacke kovov (typ Q150T, Quorum Tech-
nologies, Ceska republika), ¢im bolo zabranené nabijaniu skladieb pri pouziti FIB-SEM. Pevna fixacia skladby
Si-podlozka — Lexan bola zabezpeéena svorkami z plexiskla. Na vytvorenie referenénych bodov v Si — podlozke
a synchronizaciu koordina¢ného systému bol pouzity galiovy fokusovany iénovy zvéizok v skenovacom elektro-
novom mikroskope FIB-SEM ( typ LYRA3, Tescan, Ceska republika), pomocou ktorého boli cez stredy otvorov
v detektore Lexan, v rezime lokalneho odprasovania, vytvorené referenéné znaCky. OZarovanie tepelnymi neu-
tronmi bolo prevedené na vyskumnom reaktore LVR-15 v ReZi, Ceska republika. Vzorky boli transportované do
reaktoru potrubnou postou a ozarované v kanali H1 s prikonom fluencie toku tepelnych neutrénov 3,2 x 10* cm’
25" po dobu 2 minat. Po oZiareni boli polykarbonatové detektory oddelené od kremikovych podloZiek. Latentné
stopy boli zviditeI'nené leptanim v 6,5 M roztoku NaOH pri teplote 65°C po dobu 30 mintit, premyvané destilo-
vanou vodou a nasledne susené pri laboratornej teplote. Analyza detektorov bola prevedena s pouzitim polari-
zaéného optického mikroskopu Olympus BX51 (Olympus, Ceské republika). Snimky boli vytvorené v rezime
jasného pola v prechadzajuicom svetle. Identifikacia jednotlivych wuranovych ¢astic bola prevedena
v skenovacom elektronovom mikroskope FIB-SEM v kombinacii rezimov sekundarnych elektronov (SE) pre
zobrazenie povrchu vzorky a spitne odrazenych elektronov (In-Beam BSE) pre potvrdenie Castice. Pre overenie
bola pouzita metoda EDS.

Izotopické pomery urdnovych Gastic boli namerané na hmotnostnom spektrometri sekundarnych ionov
(SIMS, IMS 7f, Cameca, Francizsko) Vv rezime retrospektivnej (3D) analyzy s pouzitim primarneho zvizku O%*
a detekciou kladne nabitych sekundarnych iénov 2°U* a 28U*,

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Jeden cyklus analyzy pozostava z nasledujucich krokov: priprava kremikovych podloziek s rozmermi 10 mm
x 15 mm, priprava suspenzie uranovych ¢astic a ich nanesenie na kremikové podlozky, priprava Lexan detekto-
rov (rezanie na rozmery vel'kosti Si-podloziek, vytvorenie dier o priemere 200 pm), priprava skladby detektor —
podlozka, vytvorenie koordina¢ného systému pomocou FIB-SEM, ozarovanie skladieb v neutrénovom poli,
spracovanie detektorov leptanim v roztoku NaOH, analyza stép pomocou optickej mikroskopie a uréenie strad-
nic (x,y) jednotlivych jadrovych stép Stiepnych produktov, identifikacia U-Castic na zaklade prenesenych surad-
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nic pomocou SEM (rezim SE, InBeam BSE) — EDS, prenos stradnic do hmotnostného spektrometru SIMS
a analyza izotopickych pomerov.

Standardna forma vzorky IAEA pre forenzn analyzu prachovych &astic predstavuje ster na bavlnenej tkani-
ne s rozmerom 10 ¢cm x 10 cm. Pre téely vyvoja metody boli pouzité Gastice UzOg S obohatenim 3% 2*°U. Casti-
ce boli prenesené do roztoku etanolu a kolddia a mikropipetou nanesené na povrch kremikovej podlozky. Kre-
mikové podlozky boli zvolené na zéklade vhodnosti materidlu z dovodu nizkych aktivaénych prierezov, vysokej
chemickej &istote, tepelnej stalosti pri ozarovani v reaktore a vhodnej vodivosti. Dalsim dovodom je kompatibili-
ta materidlu pre analyzu na FIB-SEM a SIMS. Vhodnost’ polykarbonatovych detektorov Lexan je popisana
Vv praci [10]. Na obrazku 1 a) je znazornena navrhnuta skladba podlozka — detektor, zabezpecujlca pevnt fixaciu
uranovych Castic. S pouzitim elektronového mikroskopu vybaveného galiovym iéonovym zdrojom typu FIB boli
vytvorené znacky v tvare kruznice so stredovym krizom na kremikovej podlozke (Obr. 1 b), pricom zvdzok
i6nov prechadzal stredmi otvorov v detektore, ¢im bol zosynchronizovany suradnicovy systém podlozka - detek-
tor.

GaFIB
a)
| plastovy &roub
plexisklo
- izolepa
— | — = | ochrannj félia

|~ Lexan

U - Castice
~ kolodium
monokrystal Si

Obr. 1: a) Schéma skladby podlozka — U-Castice — detektor s naznacenim ié6nového zvéizku Ga FIB
v skenovacom elektronovom mikroskope. b) Detail znacky vytvorenej pomocou Ga FIB a zobrazenej pomocou
SEM.

Analyza detektorov na optickom mikroskope spocivala v identifikacii stép jadrového Zziarenia a priradeniu
stradnic (x, y) jednotlivym stopam voci prostrednému otvoru oznaceného ako ,,Origin“ s definovanou orienta-
ciou osi x a'y. Vzhladom k obmedzenému zornému pol'u bolo nevyhnutné vytvorenie kompozitnej fotografie,
ktora zachytavala celi plochu detektoru Lexan. Kompozitna fotografia vznikla spojenim jednotlivych snimok
nafotenych pri 4-nasobnom zvac$eni s manualnym posunom stolika mikroskopu.

Pri SEM analyze boli najskor identifikované orientaéné znacky, na zaklade ktorych bol nastaveny SEM stolik
tak, aby znacky zodpovedajlice osi x boli vo vodorovnom smere. V nadvédznosti na to bol aplikovany novy sys-
tém relativnych suradnic (u, v), pri ktorom stred prostrednej znacky mal stiradnice (0,0). Do zosynchronizované-
ho systému boli zadavané data ziskané z analyzy na optickom mikroskope, ¢im bolo zorné pole SEM nasmero-
vané na miesto vyskytu U-Castice. Na obrazku 2 a) je zobrazena opticka fotografia stopy jadrového Zziarenia a b)
zodpovedajuca uranova castica. Chemicka identita jednotlivych castic bola vzdy overend v rezime InBeam BSE
a EDS.
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Obr. 2: Fotografia (a) stopy jadrového ziarenia v detektore Lexan zobrazenej v polariza¢nom optickom mik-
roskope pri zvic¢Seni 20 x a (b) zodpovedajucej U-Castice v SEM v rezime SE. U-Gastica je obalena organickym
materialom pochadzajicim zo suspenzie Castic.

Pri priprave vzorky na meranie v SIMS bola kremikova podlozka s Gasticami zaujmu upevnena do drziaku
vzoriek tak, aby os x definovana v SEM bola rovnobezna s 0sou X v SIMS. V mieste referen¢nej znacky pociat-
ku stradnicového systému boli vlozené suradnice uranovej Castice a pohybom stoliku hmotnostného spektromet-
ra bola Castica posunuta do stredu zorného pol'a (miesto dopadu idonového zvizku). Z dévodu predpokladane;
odchylky navigacie Castice v rozmedzi desiatok um bola velkost rastrovacej oblasti najprv nastavena na 100 pm
x 100 pm s nasnimanym zaznamom 2D mapy “®U*. Tym bola ziskan4 informacia o presnej polohe &astice vodi
stredovej Casti zorného pola (mieste dopadu primarneho id6nového zvizku) SIMS s naslednou korekciou polohy
stolika SIMS. Po presnej lokalizacii uranovej astice a jej vycentrovaniu v zornom poli bola rastrovana oblast’
zmenSend na 25 um x 25 pum a uskuto&nilo sa meranie izotopickych pomerov 2°U/ *®U. Na obrazku 3 sa nacha-
dza iénovy obraz 22U" a **U*. Zodpovedajice hibkové profily a izotopické pomery st zndzornené na obrézku 4.
Izotopické pomery boli namerané z oblasti profilu priblizne konstantného signalu. Priemerna hodnota izotopic-
kého pomeru bola °U/ 2°U = 0.03172 £0.00027. Standardna smerodajna odchylka 0.00027 zodpoveda presnos-
ti 0.85 % , pomer 0.03172 zodpoveda stupiiu obohatenia 3.074 %.

Obr. 3: I6nové obrazy SIMS izotopov uranu “*U a *®U. Na l'avej strane je znizorneny pohl'ad na Gasticu zhora,
na pravej strane rez YZ prostriedkom castice. Velkost stopy v 'avej Casti zodpoveda velkosti stopy sustredené-
ho zvizku priméarnych iénov O'. V pravej Gasti je viditena klesajiica intenzita signalu v smere osi Z spdsobena
procesom odprasovania.
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Obr. 4: SIMS analyza izotopov uranu. a) Znazorfuje hibkovy profil uranovej ¢astice. Kazdy bod profilu je integ-
rovany cez prierez X, y (obr. 3 — Pava strana), priom integratna doba pre 2**U bola 2s a pre ?*°U 8s. Pokles sig-
nalu je spoésobeny ubtdanim ¢astice s dobou odpraSovania. PreruSovana Ciara ohraniCuje oblast’ priblizne kon-
Stantného signalu. b) Zobrazuje izotopické pomery po korekcii integraénej doby z oblasti konstantného signalu
profilu zaznamenaného na a). Cervena &iara zobrazuje priemernd hodnotu izotopového pomeru *°U/ ?8U =
0.03172, standardné smerodajna odchylka je 0.00027.

4. ZAVER

Dolezitou ulohou pre podporu jadrovej bezpecnosti je kontrola ¢innosti jadrovych zariadeni. Metdda stop
jadrového ziarenia v spojeni s metddami hmotnostnej spektrometrie sa vyuziva pre detekciu, S naslednym urce-
nim izotopickych pomerov a stupiia obohatienia vel'mi nizkych koncentracii uranovych castic vo vzorkach ste-
rov. V prispevku je popisand metodika vyvoja pripravy vzoriek, ich spracovania a analyzy v Centre Vyzkumu
ReZ s.r.0.
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Abstrakt: V prdci bola vyvinutd novd metéda pre sekvencné stanovenie *°Tc a *°Sn vo vzorkach radioaktiv-
nych koncentrdtov. Pre separdciu **Tc a *°Sn bol pouzity anion vymenny sorbent od firmy Eichrom Technolo-
gies, Inc. Vzorky boli separované na anién vymennom sorbente Anion Exchange Resin v prostredi 2 mol - dm™
HCL. %S bol merany na HPGe detektore meranim aktivity dcérskeho produktu *°Sb™ v radioaktivnej rovnovd-
he a ®Tc bolo merané na kvapalinovom scintilacnom detektore TRI-CARB 3100 TR (Perkin Elmer). Vytazky
stanovenia *°Tc v analyzovanych vzorkich koncentrdtov sa pohybovali v rozmedzi (70 — 89) %. Pri analyze
12580 sa vytazky pohybovali v rozmedzi (66 — 83) %. Vyhodou metédy sekvencného stanovenia bolo jednodu-
chost pripravy vzorky, lacné a rychle jedno kolénové separovanie radionuklidov Tc a *?°Sn v jednej matrici.

Kli¢ové slovd: Separdcia 126-Sn; Separdcia 99-TC; aniénovy vymena, radioaktivne koncentrdty
1. UvoDb

V poslednych 20 rokoch, boli Gispesne testované separaéné metoddy vyuZzivajice kvapalinovu extrakciu. Driks
a kol. [1] vo svojej praci sa zaoberal novym typom extrakénych resinov, tzv. TBP resin, od Triskem Internatio-
nal. Navrhli separacny proces pre Sn pomocou kolony naplnenej 0,7 g TBP resin. Vzorka bola nanesena na ko-
16nu v 2 mol - dm™ HCI koléna bola premyta d’alsim mnoZstvom 2 mol - dm™a 1 mol - dm™® HCI. Cin s vysokou
&istotu bol odstraneny z kolény pomocou 0,1 mol - dm™® HCI. Radiochemické vytazky sa pohybovali okolo 90
%. Zvysena koncentracia Zeleza sposobila prekazky pocas separacie, a preto bolo potrebné ho odstranit’ pomo-
cou ionovymennej chromatografie. Shengdong a kol. [2], izolovali *°Sn rozpustenim zrazenin §tiepnych produk-
tov a pouzitim extrakcie typu kvapalina-kvapalina s N-benzoyl-N-fenyl-hydroxylaminom (BPHA) pre extrakciu
cinu z prepracovaného jadrového paliva. Relativne zastipenie atomov *?*Sn spolu s absenciou interferujiicich
Castic v analyzovanych roztokoch umoznilo merat’ aj hmotnostni koncentraciu a aktivitu nuklidu s vysokou
presnostou.

Temba s kol. [3] pouzili na separaciu a stanovenie tazko meratelného radionuklidu **Tc extrakénu chroma-
tografiu a radiometrické techniky. Po rozpusteni vzorky v koncentrovanej HCI a v 30 % H,O, bol pridany nosic¢
KReO,. Cely roztok bol refluxovany cez 2 hodiny a nakoniec prefiltrovany. Roztok bol najprv naneseny na ani-
6n vymenn kolonu (Dowex 1X8, Cl forma, 100-200 mesh). Tc bolo eluované pomocou 10 mol - dm® HNOs.
Roztok bol potom nanieseny na TEVA kolonu. Tc bolo eluované z kolény pomocou 8 mol - dm™® HNO;. Vzorka
bola analyzovana pomocou LSC alCP-AES. U¢innost merania bola 97,5 %, a vytazky sa pohybovali
v rozmedzi 70-90%.

%T¢ a '®Sn patri do skupiny 19 limitovanych radionuklidov pre dlhodobé skladovanie na republikovom ulo-
zisko nizko a stredne aktivnych radioaktivnych odpadov v Mochovciach na Slovensku. V prispevku je opisana
nova metdda pre sekvencéné separovanie ®Tc a *sn pomocou katién vymenného a anién vymenného resinu zo
vzoriek koncentratov z JE Mochovce. Pre stanovenie neaktinoidovych radionuklidov v radioaktivnych odpa-
doch, bolo nedavno publikovanych niekol'’ko metdd. Lee a kol. [4] systemizovali jednoduchy a rychly separacny
proces pre stanovenie *Tc, *Sr, *Nb, **Fe a **®Ni v nizkych a stredne aktivnych radioaktivnych odpadoch.
Integrovany postup zahffia zrazanie, aniénova vymenu a extrakénti chromatografiu pre separaciu a Cistenie jed-
notlivych radionuklidov z matrice vzorky a od d’al$ich radionuklidov. Mellado a kol. [5] svoju pracu zamerali na
stanovenie aktivity radionuklidov *°Fe, ®Ni, ®Tc, **'Cs a *Sr/*®Y v radioaktivnych odpadoch pomocou kvapali-
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novej scintilaénej chromatografie. Na meranie bol pouzity Standardy vzoriek. K uréitému mnozstvu standardu sa
pridala voda a scintilaény kokteil. V praci sa autorom podarilo zredukovat’ kroky separacie, a celkovy ¢as ana-
1Iyzy aj napriek tomu, Ze na analyzu vybrali pét’ beta emitujtcich radionuklidov a meranie s vysoko prekryvaja-
cimi sa signalmi.

2. MATERIAL A METODY

Katiéon vymenny resin H* forma, 50 W x 8, 100 az 200 mesh a Anién vymenny resin v chloridovej forme,
1 x 8, 100-200 mesh, boli dodané vyrobcom Eichrom Technologies, Inc. V3etky d’alSie pouzité chemikalie boli
bezne dostupné kyseliny a chemikalie.

Vplyv koncentracie kyseliny chlorovodikovej na separaciu Sn

Do 10 cm® HCl s réznou koncentraciou v rozsahu (od 0,1 do 11,3) mol - dm™ bol pridany **Sn a 5 mg Sn*".
Roztok sa naniesol na 1 g anexu, ktory bol kondiciovany 10 cm® HCI (rovnakej koncentracii ako bola pouzita
kyselina pre kazda vzorku). Koléna sa premyla dvakrat 10 cm® HCI. *3Sn bol eluovany z kolény 20 cm®
2 mol - dm® HNO;. Eluovana frakcia bola merana na HPGe detektore pri energii 391,6 keV.

Optimalizacia separa¢nej metédy (aniéon vymenny resin)

Do 10 cm® 0,5 mol - dm™ HCI boli pridané stopovacie radionuklidy***Sn a **Tc™. Modelové vzorka bola na-
nesena na 1 g katexu kondiciovaného s 10 cm® 1 mol - dm™ HCI. Koléna bola premyta dvakrat 2 cm® HCI
s koncentraciou 1 mol - dm™ a eludty sa nasledne naniesli na 1 g anexu, kondiciovaného s 2 mol - dm™ HCI.
Kol6na bola premyta s 10 cm® 2 mol - dm™ HCI. **Sn bol eluovany s 20 cm® 2 mol - dm™® HNO; [5] a technéci-
um sa nasledne eluovalo s 20 cm® 14,35 mol - dm?® HNO;. Kazda frakcia sa merala na HPGe detektore pre sta-
novenie vytazku separacie.

v 7 . 126 ,
Sekvenéné stanovenie °Tc a *Sn v koncentratoch

K 20 cm® koncentrétu z jadrovej elektrarne v Mochovciach sa pridalo 7 Bq stopovacieho radionuklidu ***Sn
a5 mg Sn**. Vzorka sa neutralizovala pomocou 11,3 mol - dm™ HCI a nasledne sa kyslost’ koncentratu sa upra-
vila priblizne na koncentraciu (1 — 2) mol - dm™. Pripraveny roztok sa naniesol na 2 g katexu v H" forme, 100-
200 mesh (kondiciované 10 cm?® 1 mol - dm™ HCI) pre odstranenie *°Co a zvyskov **’Cs. Kolona bola premyta 2
cm® 1 mol - dm™® HCI a pretecené frakcie boli zachytené do vialky. Zachytend frakcia sa naniesla na 1 g anexu
(kondiciovany s 2 mol - dm® HCI). Koléna bola premyta 20 cm® 2 mol - dm™ HCI a Sn bol eluovany 20 cm®
2 mol - dm™ HNO;. Technécium bolo eluované 20 cm® 14,35 mol - dm™® HNOs. Eluované frakcie boli merané na
HPGe gama detektore a bol stanoveny vytazok separacie.

Meranie ?°Sn

Po elucii cinu, boli vzorky priamo merané pomocou HPGe (ORTEC, 20% relativna G¢innost’) detektora pri
energii 391,6 keV pre stanovenie vytazku cinu. Aktivita *°Sn bola stanovend meranim gama aktivity dcérskeho
produktu '2°Sh™ v radioaktivnej rovnovahe pri energiach 6663 keV a 695 keV po dobu 60000 s.
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Meranie *Tc

Finalne frakcie technécia boli odparené takmer do sucha. Nasledne bol odparok rozpusteny v 5 cm?
0,05 mol - dm™ HNO;. Po rozpusteni bol naneseny na katex a preteené frakcia sa zachytila. Frakcie boli merané
na HPGe detektore pre stanovenie vytazkov *Tc™ (pri energii 140 keV). Technécium bolo merané po tyzdni na
kvapalinovom scintilatnom detektore TRI-CARB 3100 TR (Perkin Elmer) po pridani 15 cm? scintila¢ného roz-
toku Ultima Gold AB.

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Taziskom predloZenej prace bolo vyvinit’ vhodny sekvenény analyticky postup separaciu pre stanovenie
1265n a %*Tc¢ z odpareného koncentratu z JE.

Sn* je silne adsorbovany na anién vymenny sorbent nakolko tvori v prostredi HCI s koncentraciou vyisej
ako 0,7 mol - dm™®. stabilny aniénovy komplex SnCl,>. Testovanim sorpcie cinu v HCI s réznou koncentraciou
sa zistilo, ze vytazok "*Sn bol vyisi ako 80% pri koncentraciach HCI a to v oblasti (0,7 - 8) mol - dm™ HCI. Pre
d’alsie experimenty sa vybralo prostredie HCI s koncentraciou (1 - 2) mol - dm™.

100.0
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40.0

20.0
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0 2 4 6 8 10 12
c(HCl) [mol - dm™3]

Obr. 1 Vplyv koncentracie HCI na adsorpciu **Sn

V d’alSej Casti prace bola testovana na modelovych vzorkach sorpcia cinu a technécia na anién vymennom
sorbente v prostredi 2 mol - dm™ HCI . Cin bol eluovany s 20 cm® 2 mol - dm™® HNOs. Pri danej koncentracii
HCI je retenény faktor k' pre (TcO,) sa pohybuje okolo hodnoty 500. Technécium bolo eluované s 20 cm®
14,35 mol - dm™ HNOs. Aktivity ?°Sn a **Tc st uvedené v Tabulke 1.

Pri stanoveni '2°Sn bol najvigsi vytazok 83 %. v pripade vzorky radioaktivneho koncentratu &.1. Vytazky
335n sa pohybovali v rozmedzi (66 — 83) % pri¢om boli niZsie ako pri stanoveni **Tc. Objemova aktivita 2°Sn
bola v kazdej vzorke mens$ia ako minimalna detegovatel'na aktivita, ktora mala hodnotu v rozsahu od (9,2 - 3,2)
Bq - dm™. Najvigsi vytazok pri stanoveni **Tc bol dosiahnuty v pripade vzorky radioaktivneho koncentratu ¢.3
vytazky sa pohybovali v rozsahu (70 — 89) %. Najvicsia stanovena objemova aktivita bola v pripade vzorky
radioaktivneho koncentratu &.3, 5,99 Bq - dm™. Objemové aktivity v analyzovanych piatich vzoriek koncentratov
sa pohybovali v rozmedzi (3,17 — 5,99) Bq - dm™.

Vyhodou metédy sekvenéného stanovenia je jednoduchost’ pripravy vzorky, lacné a rychle jedno kolonové
separovanie radionuklidov **Tc a '%°Sn v jednej matrici.
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Tabulka 1 Aktivity a vytazky vybranych radionuklidov vo vzorkach radioaktivnych koncentratov

BT e MG 2%6gp, 113g
Vzorka A+U/Bq-dm?® R+U A+U/Bq-dm?® R+U
(%0) (%)

C.1 4,08 = 0,49 70+ 8 <91 7449
C.2 3,92+ 0,47 82+ 10 <84 80+9
C.3 5,99 + 0,72 89+ 11 <32 83+ 10
C.4 4,94 0,59 88+11 <41 66 + 8
C.5 3,17+0,38 74+9 <9,2 76+9

Poznamka: U - roz§irend neistota, U (a r) = K-U (a gy, K= 2, R — vytazok

4. ZAVER

V préci bola vyvinuta a Gspesne testovana nova radioanalyticka metdda pomocou anién vymenného sorbentu
a kation vymenného sorbentu pre sekvenéné stanovenie *Tc a '#°Sn v radioaktivnych koncentratoch. Metoda
bola optimalizovana na modelovych vzorkach, vytazky boli stanovené pomocou stopovacich radionuklidov.
Hlavnou vyhodou tejto metody je znizenie doby potrebnej na separaciu radionuklidov, ktory bol iba 5 hodin
a pouzitie jednej kolony pre stanovenie tychto radionuklidov.
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Abstrakt: V neddvnej dobe bolo na pracovisku vyskumného reaktora LVR-15 v Rezi vybudované pracovisko
neutrénovej transmisnej radiografie. Na nasledujucich riadkoch je prezentované meranie parametrov zvdizku
tepelnych neutronov na horizontdalnom kandle HK-1, ktory predstavuje zdroj neutronov pre uvedené pracovisko.
Pre uspesnu realizaciou metody neutronovej radiografie je potrebny intenzivny zvizok tepelnych neutronov, s
homogénnym profilom, nizkou uroviiou rozbiehavosti a nizkym pozadim od Ziarenia gama a rychlych neutronov.
Pomocou zobrazovacich dosiek pouzivanych Standardne na radiografické merania bola stanovena homogenita
hustoty toku tepelnych neutronov v priereze zvizku. Meranie bolo realizované v troch réznych poziciach co
umoznilo charakterizovat rozbiehavost zvizku a vplyv vzdialenosti od ustia zviizku na jeho profil a intenzitu.

Klucové slova: LVR-15, zvizok tepelnych neutronov HK-1, neutrénova radiografia, homogenita a divergencia
zvizku

1. UVOD

LVR-15 je viactéelovy tankovy Pahkovodny vyskumny reaktor prevadzkovany Centrom vyzkumu ReZ s
maximalnym tepelnym vykonom 10 MW. Vyuzitie reaktora je Siroké zahritujic materidlovy vyskum, vyrobu
priemyselnych a medicinskych radioizotopov, transmuta¢né dopovanie kremikovych ingotov, farbenie drahoka-
mov, neutréonovu aktivacnll analyzu, experimentalnu boérovii neutronovi zachytovu terapiu, neutronové difrakéné
experimenty, prompt-gama aktiva¢nti analyzu a i. Reaktor disponuje deviatimi horizontalnymi kanalmi a byva-
lou tepelnou kolonou, ktoré tak poskytuju desat’ neutrénovych zviazkov pre d’alSie vyuzitie. [1]

V nedavnej dobe bol horizontalny kanal HK-1 modifikovany pre potreby pracoviska neutronovej radiografie.
Jedna sa o doposial’ nevyuzivany kanal, do ktorého bol osadeny 100 cm dlhy filter tepelnych neutronov tvoreny
monokrystalickym kremikom [2]. Nasledne bolo Ustie kanalu vybavené tienenym ozarovacim boxom vybave-
nym zobrazovacim detektorom a polohovatel'nym stojanom na vzorky. Rozlozenie jednotlivych horizontalnych
kanalov s oznacenym kanala HK-1 znazornené na Obr. 1.

Obr. 1: Rozlozenie horizontalnych kanalov na reaktore LVR-15. [3]
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Kanal HK-1 po instalacii neutronového filtra poskytuje intenzivny neutrénovy zvézok s hustotou toku tepel-
nych neutronov 2x10% cm?.s™ pri sugasne nizkom podiele rychlych neutrénov 1x10° cm?s™ [2] a pozadia od
ziarenia gama cca 200 mGy. Neutrénové spektrum zvézku je uvedené na Obr. 2. Okrem potreby znalosti neu-
tronového spektra zviazku si d’al§imi dolezitymi faktormi, ktoré maju vyrazny vplyv na uroven kvality radiogra-
fickych merani, homogenita hustoty toku neutrénov v priereze zvizku a rozbiehavost’ zvézku. Stanovenie po-
slednych dvoch parametrov je prezentované v nasledujucim texte.

1,00E+HE

meranie + SANDI
wipadet MCNP

1,00E+14
1ME+HZ
1,00E+10
A 0EHIS

AMEHIE

Hustata toku neutrdno [eme s e ]

A 0E+H1G

A D0E+HIZ

1 0E+HID
1E10 1E02 000001 opoo o001 1 00
Energia neutr dnow [hiet]

Obr. 2: Neutrénové spektrum na usti kanalu HK-1 [2].

2. EXPERIMENTALNA ZOSTAVA

Pre urcenie homogenity pol'a tepelnych neutrénov v priereze neutronového zviazku bola ako detektor vyuzita
tzv. zobrazovacia FUJIFILM® BAS-ND 2025 (Obr.3) [4]. Doska ma rozmery 20 x 25 cm2, a je primarne uréena
ako detektor na radiografické ucely — tj. dokaZe dvojrozmerne zaznamenavat' intenzitu neutrénového zvizku.
Oproti Standardnym metédam vyuzivanym na reaktore LVR-15 k monitorovaniu tvaru neutronového pola ako
sada aktiva¢nych detektorov alebo polovodi¢ovy detektor s polohovatelnym systémom je pouzitie zobrazovace;j
dosky vyrazne rychlejSie a umoziuje lepSie priestorové rozliSenie. Jeden pixel zobrazovacej dosky ma velkost
50 x 50 pm2. Nevyhodou je ale nemoznost rozliSenia energie.

Hlavnou sucéastou zobrazovacej dosky je luminiscencnd vrstva tvorena zluceninou BaFBr:Eu2+ (fluoro-
bromid barnaty, obsahujuci stopové mnozstvo dvojmocného eurdpia). Vrstva je tvorena krysStalmi velkosti cca 5
pum, ktoré su homogénne nanesené na podpornej polyesterovej vrstve a zvrchu kryté ochrannou vrstvou. Pri
ozarovani je energia ukladana do krystalickej mriezky luminiscenéného materialu. S ohl'adom na potrebu detek-
ciu neutrénov je nevyhnutna pritomnost’ konverznej vrstvy, prevadzajica odozvu neutrénov na detekovatelné
nabité Castice. Zobrazovacia doska BAS-ND 2025 vyuziva pre tento ucel gadolinium viazané v oxide gadolini-
tom (Gd203). Pri interakcii dopadajuceho tepelného neutronu s jadrom gadolinia dochadza k reakcii (n, y). Emi-
tované ziarenie gama odovzda po uskuto¢neni zmienenej reakcie svoju energiu konverznému elektronu, ktory po
uniku z atdbmu gadolinia uklada svoju energiu do krystalickej mriezky luminiscencného materialu. Po oziareni je
nevyhnuté zobrazovaciu dosku vyvolat’, co prebieha na zaklade vyuzitia javu tzv. svetelne stimulovanej luminis-
cencie. V priebehu svetelne stimulovanej luminiscencie je doska oZiarena svetlom s va&sou vlnovou dizkou nez
bola vlnova dizkou Ziarenia ,,ulozeného* v krystalickej mriezke dosky. Emitované svetlo je nasledne prostred-
nictvom fotonasobic¢a a prevodnika prevedené na digitalny signal. Pre vyvolanie dosky bola pouzita Citacka
Fujifilm® BAS 1800 (Obr. 3). Tymto spdsobom je ziskanad dvojdimenziondlna ¢iselnd matica udavajica mieru
hustoty toku tepelnych neutrénov detegovant jednotlivymi pixelmi dosky. Uvedena matica poskytuje udaje pre
d’al§ie spracovanie pripadne je mozné ju previest na Ciernobiely obrazok, ktorého odtieni je dany relativnymi
intenzitami v jednotlivych pixeloch. Pri opakovanej expozicii svetlom je mozné z kryStalickej mriezky deexcito-
vat’ vSetku nahromadent energiu a dosku opakovane pouzit’ v d’alSich meraniach.
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LA as.
Obr. 3: Zobrazovacia doska Fujifilm® BAS-ND 2025 (vl'avo) a pri zakladani do ¢itacky BAS 1800 (vpravo).

V ramci experimentu boli realizované tri merania pri ktorych bola zobrazovacia doska umiestnena kolmo na
os neutronového zvizku postupne do troch réznych vzdialenosti od Ustia zvdzku, ktoré ¢inili 14 cm, 31 cm a 53
cm. Vol'ba tychto vzdialenosti bola do uréitej miery obmedzena priestorom v oZarovacom boxe a tiez potrebou
instalacie rychlo-uzavierate'nej kadmiovej clony medzi ustie a zobrazovaciu dosku, ktord umoziovala kratku
expoziciu dosky v rade niekol’kych sekund. Expozicia dosky pri kazdom z merani ¢inila 7,5 sekundy. Po kazdom
merani bolo oziarenad doska vyvoland, nasledne deexcitovana (,,vymazana‘®) a pouzitd v nasledujicom merani.
Namerané vysledky boli ulozené vo forme dvojdimenzionalnych matic relativnych intenzit a nasledne spracova-

né vo vol'ne §iritelnom grafickom editore ImageJ [5].
3. VYSLEDKY

Po oziareni a vyvolani zobrazovacej dosky udava ziskana matica relativne hustoty toku tepelnych neutrénov
v priereze zvdzku. S ohladom na lepSiu vizualizaciu je vyhodné maticu previest’ na iernobiely obrazok, tzv.
radiogram, kde je miera expozicie jednotlivych pixelov reprezentovana prislusSnym odtiefiom sivej (najvyssia
miera expozicie je reprezentovana ¢iernou) (Obr. 4). Okrem Ciernobieleho zobrazenia je Casto lepSie vyuzit
farebné skalovanie ktoré umoziuje jasnu identifikaciu miest s najvy$Sou intenzitou. Obr. 5 ukazuje distribliciu
hustoty toku tepelnych neutréonu v neutrébnovom zvizku vo vsetkych troch meranych poziciach. Pre ilustraciu je
rozlozenie hustoty toku neutrénov pre polohu 14 cm od ustia vykreslené ako funkcia plo§nych suradnic. Z ob-
razku je vidiet, Ze najvysSia miera intenzity neutréonového zvézku je lokalizovana v jeho hornej polovici. Na-
priek tejto skutocnosti vykazuje zvdzok vysoku mieru homogenity, pricom na kruhovej ploche s polomerom 5
cm od osi zvdzku nedochadza k poklesu intenzity vysSiemu nez 5 % od maxima v danej pozicii.

Obr. 4: Radiogram ziskany po vyvolani exponovanej dosky v polohe 14 cm od tGstia zvazku.
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Obr. 5: Distribtcia relativnej hustoty toku tepelnych neutrénov v neutrénovom zvazku v troch meranych pozi-
ciach.
Z Obr. 5 je ale vidite'na vyssia miera rozbiehavosti zvazku v zavislosti so vzrastajucou vzdialenostou od us-
tia — predovsetkym v okrajovych oblastiach zvizku kde dochadza k strmému poklesu intenzity. Tato skutoénost’

je mozné dokumentovat’ porovnanim relativnej hustoty toku neutrénov v horizontalnom (y = 0) a vertikalnom (x
= 0) reze profilom pre vsetky tri polohy (Obr. 6).
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Obr. 6: Relativna hustota toku neutrénov v horizontalnom (vl'avo) a vertikdlnom (vpravo) profile neutrénového
zvazku .
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Z grafov na Obr.6 bol stanovany polomer zvdzku v jednotlivych meranych polohach v urovni 50 % maxi-
malnej intenzity, tj. v urovni kde je rozdiel medzi jednotlivymi meranymi polohami najvyssi. Uvedené polomery
zvazku pre intenzitu 50 % maxima su uvedené v grafe na Obr. 7. Hodnotami bola prelozena priamka, ktorej
sklon urcuje divergenciu zviazku. Ta dosahuje priblizne hodnotu 2,2°.
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o

»
o

0 10 20 30 40 50 60
Vzdialenost od ustia [cm]

Obr. 7: Vzrastajtci polomer neutronového zvizku v zavislosti na vzdialenosti od Ustia.

4. ZAVER

Sériou niekol’kych jednoduchych merani sa podarilo ziskat' informacie o homogenite zvéizku tepelnych neu-
tronov horizontalneho kanalu HK-1, ktory sluzi pre pracovisko neutronovej transmisnej radiografie. Vysledky
ukazuju vysoku mieru homogenity zvizku v jeho priemere vo vsetkych meranych polohach, kde hustota toku
tepelnych neutrénov neklesa pod 95 % maximalnej hodnoty vo vzdialenosti 5 cm od osi zvézku v meranej polo-
he. Zvézok tak z pohl'adu homogenity poskytuje optimalne podmienky pre realizaciu radiografickych merani.
Realizované merania rovnako umoznili stanovit' mieru divergencie zvidzku od ustia, ktora dosahuje 2,2°. Této
hodnota nie je z pohl'adu kolimacie zvézku optimalna ¢o spdsobuje horsie rozlisenie pri radiografickych mera-
niach, ktoré je mozné zlepsit’ bud’ kontaktnou geometriou meranej vzorky a detektoru alebo posunutim meracej
aparatiry ¢o mozno najd’alej od ustia zvazku.
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Abstrakt: Prispévek obsahuje obecny popis urychlovacem rizenych systémii (Accelerator Driven Systems —
ADS) a jejich zdkladnich komponent. StéZejni casti prispévku je informace o vyvoji téchto systémii a popis vy-
branych projektii (SAD — Subcritical Assembly at Dubna, MYRRHA, E & T RAW, ADAM) véetné jejich aktudini-
ho stavu. Ddle je uvedena informace o zapojeni VUT v Brné do projektu realizovaného v SUJV v Dubné (E & T
RAW), a to prostiednictvim experimentii s tercem QUINTA a pripravovanym teréem B-URAN, a do projektu
ADAM, resenym Texas A&M University.

Kli¢ova slova: urychlovacem rizené systémy, ADS, spalacni reakce, ADTT, ADTW, SAD, MYRRHA, E & T RAW,
QUINTA, B-URAN, ADAM

1. UVOD

Myslenka urychlovacem fizenych podkritickych systémut (Accelerator Driven System — ADS) je stara takika
jako jaderna energetika sama, ale jejich praktickému uplatnéni vZdy stalo v cesté nékolik nepfiznivych skutec-
nosti — tlak na vyvoj takovych systémil nebyl moc velky, jejich vyzkum byl a je stile finanéné velmi naroény,
a predevsim urychlovace nedosahovaly potfebnych parametrti. Nicméné existuje teoreticka Sance, ze tyto sys-
témy maji potencial vyfesit jednu ze slabin jaderné energetiky — problém vyhotelého jaderného paliva (VJP),

které obsahuje nebezpecné dlouhozijici radionuklidy. Pro uspé$ny rozvoj jaderné energetiky je proto nutné tento
problém uspokojive vytesit.

Existuji sice zptsoby, jak se s VIP vypotradat, jako je napf. jeho uloZeni do hlubinného ulozisté, ptip. prepra-
covani do formy smésného paliva MOX (Mixed Oxide Fuel) a opétovné pouZiti v modernich reaktorech,
v kombinaci s uloZzenim zbylych radionuklidi do ulozist radioaktivnich odpadii. Spoleénym znakem téchto
,konven¢nich® metod je to, Ze minimalné podstatna ¢ast VIP je pfeména na radioaktivni odpad, ktery musi byt
ulozen v ulozistich, a tedy neni mozné jej dale energeticky vyuzit. Pouzitim ADS coby transmutacni technologie
1ze tuto nevyhodu takika eliminovat.

Vzhledem k tomuto zaméfeni byvaly tyto systémy také oznaCovany jako ADTT (Accelerator Driven
Transmutation Technologies), ptip. ADTW (Accelerator Driven Transmutation of Wastes) ¢i ADSR nebo ADSS
(Accelerator Driven Sub-critical Reactors/Systems).

Dalsim velmi zajimavym aspektem tykajicim se ADS je jejich inherentni bezpeénost vychazejici z faktu, ze
ADS jsou ze své podstaty podkritickymi reaktorovymi systémy, u kterych je principialné vyloucena moznost
nekontrolovatelného rozvoje §tépné fetézové reakce.

Pro ADS je typické nasledujici uspofadani: neutronovy zdroj (urychlovaé s teréikem) a podkriticky soubor
(obvykle se oznacuje jako plast nebo blanket). Urychlovace by mély produkovat vétSinou protony nebo deutero-
ny urychlené na vysoké (relativistické) energie (od cca 100 MeV do nékolika GeV). Svazek takovych vysoko-
energetickych Castic je sméfovan do teréiku z vhodného materialu (obvykle té€zky kov — Pb, Bi, W, Th, U, Np,
Am nebo jejich smés — Pb-Bi), kde vlivem intenzivniho toku dopadajicich ¢astic dochazi na jadrech materialu
ter¢iku k tfistivym (spala¢nim) reakcim, jejichz vytéznost se pohybuje v desitkach neutronti na jednu spalacni
reakci. Vznika tak intenzivni vysokoenergetické neutronové pole, jehoz vlastnosti jsou dany materidlem terce,
jeho geometrii a také vlastnostmi dopadajicich ¢astic produkovanych urychlovacem.
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Pusobenim takového neutronového pole na vhodné geometricky uspofadany podkriticky soubor (blanket),

ktery by obsahoval napt. dlouhozijici radionuklidy extrahované z VIP, Ize docilit toho, Ze tento ,,cilovy“ material
bude transmutaénimi reakcemi pfeménén na kratkodobé nebo p¥imo stabilni nuklidy [1].

Podle nekterych studii by mélo byt mozné navrhnout takové zafizeni typu ADS, které by bylo schopné vyro-
bit vice energie, nez bude vlastni spotieba celého systému, tedy zejména urychlovace. Posledni dobou se také
objevuje stale vyssi zajem o provoz takového podkritického systému s thoriovym palivem [2].

urychlovac

svazek castic

blanket

S Sn e

Obr. 1: Schéma ADS
2. VYVOJ ADS

V prubéhu nékolika poslednich dekad vznikla cela fada projekti, ktera si kladla za cil vytvofeni navrhu, pfip.
funkéniho prototypu ADS, ktery by mohl fungovat jako vyse popsany transmuta¢ni systém. Mnoho projektd
zustalo jen ,,na papite®, dalsi vyrazn¢ zaostaly za planovanym harmonogramem.

O jednom z téch, které se doposud nepovedlo zdarné rozb&éhnout, zde bude pojednano podrobnéji, protoze
byl pfedmétem autorovy bakalaiské prace. Jednalo se o projekt SAD — Subcritical Assembly at Dubna. Ten mél
za cil vybudovani vyzkumného ADS v arealu Spojeného tistavu jaderného vyzkumu (SUJV) v Dubné u Moskvy.
Také bude struéné popsano nékolik dalsich projekti, které poskytuji zajimavé vysledky a zkuSenosti, zejména
s ohledem na vyzkumnou aktivitu v této oblasti, ktera probiha na VUT v Brné.

Existuje také nékolik projektt, které z konceptu ADS t€Zi pouze ¢astecné, a sice vyuzivaji spalacnich reakci
Vv terci pouze k produkcei specifického spektra neutront. Funguji tedy jako specialni intenzivni zdroje neutront.
Nejvyznamnéj$im projektem tohoto typu je SNS — Spallation Neutron Source v Oak Ridge, USA. V ramci EU se
ptipravuje obdobny projekt na evropském kontinentu — ESS (European Spallation Source).

3. PROJEKT SAD - SUBCRITICAL ASSEMBLY AT DUBNA

Cilem projektu mélo byt vytvofeni experimentalniho zafizeni typu ADS, které by mélo slouzit k nasledujicim
ucelim:
e ovéfeni bezpecnostnich parametrt zafizeni,

e vypocet a mefeni vykonu ziskaného v systému,
e volba vhodného paliva, typu teréiku a neutronovych reflektort,
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e navrh provedeni aktivni zony,

e vyvoj metod pro spolehlivé sledovani koeficientu nasobeni ke,

e méfeni pfispévku vysokoenergetické ¢asti neutronového spektra (nad 10 MeV), coz je obzvlast’ du-
lezité pro navrh adekvatnich opatfeni v oblasti radiacni ochrany.

V ramci SUJV jsou provadény experimentalni a teoretické prace tykajici se ADS uz od poloviny 50. let
20. stoleti. Zjistuje se vytézek neutrond a jejich energetické spektrum v olovénych a uranovych teréich riznych
typt, méii se neutronové ucinné prufezy pro rizné izotopy, coz je dulezité pro odhad efektivity riznych moda
transmutace, vytvaieji se matematické modely s pfisluSnymi databdzemi konstant a software pro vypocet vlast-
nosti podkritickych systémi. SUJV ma také dlouhodobé zkuSenosti s provozem protonovych urychlova&i. Tyto
skute¢nosti byly dobrym zakladem pro vybudovani experimentalniho ADS s palivem MOX v tomto tstavu.

Experimentalni zafizeni SAD mélo vyuzivat jiz existujiciho protonového urychlovace (Fazotron)
s maximalni energii 660 MeV (max. protonovy proud 3,2 pA) a navrzeného podkritického blanketu palivem
MOX ve formé modernizovanych palivovych elementl typu BN-600. Nominalni tepelny vykon palivové ¢asti se
ma pohybovat v rozmeti 15 az 20 kW, coz odpovidé koeficientu nasobeni ks = 0,95 a vykonu svazku urychlova-
¢e 0,5 kW. Tercik ma byt vymeénitelny a mize byt vyroben z Pb, W nebo slitiny Pb-Bi. Shrnuti zédkladnich pa-
rametri celého zafizeni SAD je v Tab. 1. Urychlova¢ mél byt schopen dodat protonovy svazek o intenzité
3,2 pA (1,997 x 10" protonii/s). Zatizeni je vybaveno experimentalnimi kanaly, které umozni umisténi detektort
a vzorkd izotopt do riiznych ¢asti zatizeni a jejich vyjmuti po ozafovani [1].

Tab. 1: Zakladni parametry zafizeni SAD

Tepelny vykon az 30 kW
Energie protoni 660 MeV
Vykon svazku az 1 kW
Protonovy svazek / orientace ter¢iku vertikalni
Orientace palivovych elementil vertikalni
Koeficient nasobeni 0,95

Palivo MOX, UO; + PuO,
Max. teplota pokryti palivovych elementti 400°C
Spalaéni ter¢ vyménitelny (Pb, W, Pb-Bi)
Reflektor Pb
Chladivo terée vzduch

Rovnéz byl proveden vyzkum, ktery ukazal, Ze by se prostfednictvim Gpravy teréiku, pfip. slozeni aktivni
zony podkritického souboru a zvySeni vykonu svazku urychlovace na 2 kW mohlo dosahnout tepelného vykonu
palivové ¢asti az 100 kW [3].

Bohuzel, stejné jako tada jinych projektt, i tento zlstal pouze na papife. V jeho ramci byla provedena cela
fada studii a vypoctl, nicmén¢ od roku 2006 nedoslo k zadnému hmatatelnému posunu, takze se da celkem
opravnéné predpokladat, ze tento projekt nebude nikdy realizovan.

4. MYRRHA - MULTI-PURPOSE HYBRID RESEARCH REACTOR FOR HIGH-TECH APPLICA-
TIONS

Toto zafizeni je projektovano ve vyzkumném centru SCK*CEN v Belgii. Jednd se o vyzkumny reaktor
schopny operovat v kritickém i podkritickém rezimu (ADS). Soucasti je protonovy urychlova¢ (max. energie
protonti 600 MeV), spala¢ni ter¢ z tekutého kovu (Pb-Bi) s nasobicim médiem (MOX), s chlazenim prostiednic-
tvim tekutého kovu (Pb-Bi). Design tohoto zafizeni byl navrzen s ohledem na potfebu ziskdni moznosti ozatova-
ni rychlym neutronovym spektrem a vyvoj funkéniho ADS. Vzhledem k vysokym toktim neutront, a tedy vyso-
ké hustoté vykonu, bylo potieba pouzit kompaktni aktivni zénu s malym ter¢em (max. cca 10 cm).
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MYRRHA ma slouzit nejen k vyzkumu v oblasti ADS, ale i k dal$§im u¢elim — vyvoj rychlého reaktoru
a fuzni technologie, produkce ozafené¢ho kiemiku pro fotovoltaické aplikace, produkce izotopl pro nuklearni
medicinu a zakladni vyzkum nejen v oblasti jaderné fyziky. Je ov§em otazkou, zda se tento projekt podati reali-
zovat. Dle ptvodnich planti mélo toto zafizeni fungovat jiz v roce 2008, soucasné plany hovoii o roce 2025,
nicméné aktualni déni v tomto projektu nezavdava ptili§ divodi k optimismu [4].

spalagni smycka

hlavni cirkulagni
gerpadlo (2x)

vymenik tepla (4x)

prepazka
nosnd deska
aktivni zény
zasobnik paliva (2x)

vhitfni nddoba
zafizeni pro
manipulaci s
palivem
vhéjsi nadoba

‘\

Obr. 2: Navrh designu zafizeni MYRRHA (zdroj: [4])
5. E& T RAW

Projekt E & T RAW (Energy & Transmutation of RadioActive Waste) je v ramci SUJV realizovan od roku
2001 (mezi lety 2001 a 2009 se nazyval pouze E+T) a v poslednich nékolika letech se na ném podili i VUT
v Brng. VyuZiva svazku deuterond, protonii a iontii **C urychlenych tam&j§im urychlovatem NUCLOTRON na
energie v rozmezi 1-10 GeV, které dopadaji na masivni terée z tézkych kovi (GAMMA, GAMMA?2, GAMMA-
MD, EZHIK, E+T, QUINTA, pfipravovany B-URAN). Hlavni cile tohoto projektu jsou:

e studium zékladnich charakteristik neutronovych poli uvnitt hluboce podkritické kvazi-nekone¢né
aktivni zony vytvofeného z ochuzeného uranu v kovové forme,

e urceni prostorovych rozlozeni §tépnych reakci,

e stanoveni produkce jader **°Pu,

e studium transmuta¢nich reakci dlouho Zijicich aktinidd a $tépnych produkta,

e urceni optimalni energie dopadajiciho svazku pro transmutaci ,,radioaktivnich odpadia* a produkci
energie [5].

VUT v Brné se podilelo na experimentech provadénych s teréem QUINTA (2011-2013) a bude téz participo-
vat na experimentech s pfipravovanym ter¢em B-URAN.

5.1. QUINTA

QUINTA byla vytvofena z ptirodniho uranu (500 kg, primér 30 x 65 cm) a sklada se z péti identickych sekei
hexagonalnich hlinikovych kontejnerli o priméru 284 mm, z nichz kazdy obsahuje 61 valcovitych uranovych
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blokd. Jednotlivé bloky maji v priméru 36 mm a na délku 104 mm. Vyrobeny byly z pfirodniho uranu v kovové
formé a na povrchu maji hlinikové pokryti. Pfedni sekce disponuje okénkem o priméru 8 cm pro vstup svazku
¢astic z urychlovace. Pred teréem, za nim a v prostorech mezi jednotlivymi sekcemi se nachazi 6 desek pro
uchyceni detektorti. Béhem nékterych experiment byl tento ter¢ jesté navic oblozen olovénym stinénim
0 tloust'ce 10 cm [5].

desky pro . _ %ﬁ ° "% e &

uchyceni

detektorli
\ M@

“sekce & 2-5

sekee & 1

okénko pro vstup
svazku Castic

Obr. 3: Design zatizeni QUINTA (zdroj: [5], Figure 9)

5.2. B-URAN

B-URAN je valec z ochuzeného uranu o pruméru 120 cm a délce 100 cm — viz obrazek 4. Jeho celkova
hmotnost je cca 20 tun. Na povrchu ma ocelové pokryti, vyménitelnou centralni zéonu o priméru 20 cm a mnoho
axialnich kanalt pro umisténi detektorti. Vyzkum na tomto kvazi-nekone¢ném modelu aktivni zéony byl planovan
na léta 2013-2014, nicméné se rozbiha teprve letos [5].
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okénko pro pohle zepiedu ocelové pokryti pohle zezadu kandly pro
YEtup svazku = = umisténi
castic detektort

centrélni zona
(U, Th, Pb)

nosna konstrukce

Obr. 4: Design zatizeni B-URAN (zdroj: [6])
6. ADAM

V soucasnosti probiha zajimavy vyzkum v oblasti ADS v USA na Texas A&M University. Projekt vede prof.
Peter Mcintyre a jeho snahou je vytvofit urychlovacem fizeny podkriticky reaktor, ktery by transmutoval
transurany z VJP rozpusténé v tekutych chloridovych solich — projekt ADAM (Accelerator-Driven subcritical
fission in A Molten salt core) nebo také ADSMS (Accelerator-Driven Subcritical fission in a Molten Salt core).
Transurany by mély byt extrahovany z VJP prostfednictvim metody ,,pyroprocessing®, ktera je uz dlouho zkou-
mana v fadé laboratofi po celém svété, véetné CR.

Tento projekt vyuziva nové koncepce protonového urychlovade, tzv. ,,strong-focusing cyclotron®. V ném
jsou svazky protont urychlovany pomoci supravodivych radiofrekvenénich dutin (cavities) a fokusovany pro-
stiednictvim supravodivych transportnich kanalti svazku. Svazky protond jsou opakované fokusovany tak, aby
na vystupu z urychlovaée dosahoval proud protonit maximalnich hodnot. Timto zptiisobem je dle prof. Mclntyra
mozné dosahnout desetindsobného proudu protonti zasahujiciho ter¢, nez bylo v minulosti mozné. V soucasnosti
je pfipravovan navrh pro americké ministerstvo energetiky na vybudovani takového urychlovace, ktery by mél
umoznit likvidaci transurani z VIP ve stejné mife, v jaké vznikaji pfi provozu bézného lehkovodniho reaktoru
[7]. Vystupni parametry takového urychlovace by mély byt skuteéné ojedinélé: energie protonti 800 MeV a vy-
kon svazku okolo 15 MW [8].

Vovoew

tém jsou experimenty zamétené na jaderna data, problematiku transportu neutront v soli, méfeni reakénich rych-
losti, problematiku koroznich vlastnosti, radiaéniho poskozeni nebo chemické kompatibility. Nedavno podany
projekt ADAMECZEK by v ptipadé schvaleni mél dale rozsifit spolupraci mezi VUT v Bmé a Texas A&M
University v této oblasti.

7. ZAVER

Urychlovacem fizené systémy maji velky potencial pii feSeni problému s VJP, které by jejich pouzitim moh-
lo byt pfeménéno na vyrazné mensi mnozstvi radioaktivnich odpadi, a pfipadné by jest¢ mohla byt vyrobena
tepelna, resp. elektricka energie. Doposud se projekty zaméfené na jejich vyvoj podafilo realizovat do té miry, ze
jsou provadény vypocty a experimenty majici za cil ur¢eni zakladnich charakteristik téchto systémti. Do budouc-
na se tedy jednd o pomérné perspektivni a zajimavou oblast vyzkumu, protoze k vystavbé funkéniho prototypu
bude tieba jesté oveéfit mnoho teorii a hypotéz.
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Aktivacni analyza a spektrometrie neutronového pole na skol-
nim reaktoru VR-1
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Abstrakt: Skolni reaktor VR-1 na pracovisti Katedry jadernych reaktorii FJFI, CVUT v Praze, byl vyuzit
K neutronové aktivacni analyze historickych predmétii z obdobi od 20. stoleti pr. n. I. aZ po 19. stoleti n. L
S wuzitim porovndvaci metody aktivacni analyzy bylo stanoveno hmotnostni zastoupeni prvKii, jako je méd a
stribro. Ddle byla pouzita sada aktivacnich detektorii z riiznych materialii ke stanoveni neutronového spektra ve
vybrané pozici reaktoru VR-1 a to S vyuzitim analytickych metod. Takto stanovené spektrum bylo porovndno se
spektrem rekonstruovanym pomoci dekonvolucniho programu SAND-IL. Vysledné spektrum bylo vyuzito
K otestovdani moznosti vyuzivani absolutni metody neutronové aktivacni analyzy na Skolnim reaktoru VR-1.

Kli¢ova slova: Neutronova aktivacni analyza, reakcni rychlost, spektrometrie neutronii, aktivacni detektory,
Westcottiv formalismus.

1. UVOD

Jaderné reaktory predstavuji velmi vyznamné zdroje zafeni, zejména pak neutront. Tyto neutrony lze vyuzit
v celé fadé odvétvi od borové zachytové terapie nebo vyroby radiofarmak pro medicinské ucely, ptes testovani
vlastnosti materiald, az po transmutaéni technologie. Jednou z moznosti je rovnéz vyuziti neutront k radioanaly-
tické metod¢ umoziiujici stanoveni slozeni, neutronové aktivacni analyze. Tato metoda, zaloZzena na zamérné
produkci radionuklidi ve zkoumaném vzorku prostfednictvim interakci neutronti s jadry materialu, umoziuje jak
kvalitativni tak i kvantitativni analyzu slozeni. Velkou pfednosti neutronové aktivacni analyzy je moznost pro-
vadéni v takzvané nedestruktivni formé, tedy bez spotiebovani nebo poskozeni vzorkl. Lehkovodni $kolni reak-
tor bazénového typu VR-1 je Casto vyuzivan k Gcelim neutronové aktivacni analyzy a to zejména kvuli svému
experimentalnimu vybaveni, jako jsou vertikalni nebo horizontalni ozafovaci kanaly. Toto vybaveni umoziuje
snadné vkladani vzorku k aktivaci do aktivni zony, popiipadé vyvedeni neutronového svazku K ozafovani mimo
zo6nu. Tento piispévek je zaméfen na stanoveni slozeni historickych vzorkt a rekonstrukci neutronového spektra
S vyuzitim metod neutronové aktiva¢ni analyzy.

1.1. NEUTRONOVA AKTIVACNI ANALYZA

Meéfenim charakteristického zateni aktivovanych vzorkd, které doprovazi rozpady naprodukovanych radio-
nuklidd, zpravidla jde o zateni gama, lze stanovit jejich saturovanou aktivitu Ag,t pomoci vztahu
S(Ey)

ﬂ.trealtlivegFEP(Ey)Iy(Ey) . C. (1)
(1_exp(_}-ta)) exp(_ltc)(1_exp(_ltrea])) L

Agar =

Veli¢ina A ptedstavuje rozpadovou piislusnou méfenému radionuklidu, t.., je celkova doba méteni gama spek-
tra, tjve je Cistd doba mefeni gama spektra, tedy t..5 po odecteni mrtvé doby detektoru, S (Ey) je pocet impulzii
v daném piku uplné absorpce piislusnému energii E,, EFEP(EV) predstavuje ucinnost detektoru pro pik tplné
absorpce, I, (Ey) je pravdépodobnost gama emise fotonu o energii E,, t, je celkova doba aktivace vzorku, t. je
doba vymirani, tedy doba od konce ozafovani do poc¢atku méfeni gama spektra a C; jsou mozné korekce vyuzi-
telné ke zpfesnéni stanovené aktivity. Mezi takové korekce patii napiiklad zohlednéni vlivu na nerovnomérnost
ozatovaciho vykonu, samoabsorpci gama zafeni ve vzorku nebo oprava na gama kaskadni koincidence.
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Ke stanoveni slozeni neznamého vzorku byva nejcastéji vyuzivana porovnavaci metoda aktivacni analyzy.
Neznamé vzorky jsou ozafovany spoleéné s etalony znamého slozeni a hledané mnozstvi daného materialu lze
stanovit ze vztahu

Ast Ayyz
Ast _ Avz 2
mst sz’ ( )

kde Ag; resp. Ay, jsou saturované aktivity naprodukovanych radionuklidi ve standardu znamého sloZeni resp.
V neznamém vzorku a mg; resp. my, jsou hmotnosti daného materiald v etalonu resp. ve vzorku. Dal$i moznosti
je vyuziti absolutni metody aktivacni analyzy. Absolutni metoda je zalozena na stanoveni hmotnosti konkrétniho
materidlu v nezndmém vzorku na zakladé znalosti neutronového spektra v misté ozafovani, saturované aktivity a
ucinného prifezu dané interakce a to pomoci vztahu

Ay,M
m =
VZ ™ Nagoa’

®)

kde M je molarni hmotnost zkoumaného materialu, N, je Avogadrova konstanta, ¢ je integralni neutronovy tok
a a, je makroskopicky udinny priiez, sttedovany pies neutronové spektrum.

1.2. REKONSTRUKCE NEUTRONOVEHO SPEKTRA POMOCI AKTIVACNICH DETEKTORU

Metody neutronové aktivaéni analyzy lze vyuzit také k méteni neutronového spektra pomoci aktiva¢nich de-
tektord z vhodnych materialtl. Hlavni veli¢inou vyuzivanou pfi spektrometrii neutronti je takzvana reakéni rych-
lost, vyjadiujici odezvu pouzitého aktivaéniho detektoru na neutronové pole v dané ozafovaci pozici, vztazenou
na jedno tercové jadro. Reakéni rychlost Ry je spojena se saturovanou aktivitou pomoci vztahu

A
RR = ISV_AOT, (4)

kde N, je ptivodni pocet stabilnich jader v pouZzitém aktiva¢nim detektoru.

Ke stanoveni neutronového spektra tepelného jaderného reaktoru v celém energetickém rozsahu je vhodné
vyuzit sadu bezprahovych aktiva¢nich detektort v kombinaci s vhodnym pokrytim, nejcastéji byva sledovana
(n,y) interakce, a prahovych detektorti, sledovat lze napiiklad reakce (n,p), (n,f), (n,a) nebo (n,n‘). Sada stanove-
nych reakénich rychlosti pak umoznuje rekonstrukci neutronového spektra na zakladé analytickych metod po-
moci vztahu

P (Ey) = ¢e(En) + e (En)A1Ay + ¢(Ey). )

Neutronovy tok v oblasti tepelnych energii ¢(E,,) je pro dobie moderované spektrum definovan pomoci West-
cottova formalismu jako [1]

= o () Rk
Pe(En) = Wz & grey ©)
kde E, je energie neutronti, k je Boltzmannova konstanta, T,, je termodynamicka teplota neutrond, R je odezva
aktivaéniho detektoru na tepelné neutrony, g(T,) je faktor zohlednujici odchylku u¢inného prifezu od zdkona
1/v v tepelné oblasti a g, je aktiva¢ni G¢inny prutfez dané interakce, piislusny energii E, = 0,0253 eV.

Pro oblast epitermalnich neutronti lze vyuzit odezvu bezprahového aktiva¢niho detektoru ozafovaného
v kadmiovém pokryti. Tato metoda piedpoklada, Ze nejvyznamnéjsi pispévek k aktivaci detektoru je zplisoben
neutrony o energii, pfislusné nejvyznamnéjsi rezonanci v u¢inném prirezu sledované interakce. Diskrétni hodno-
ty neutronového toku ¢ (Eres), piislusejici energii nejvyznamnéjsi rezonance E,.g, |ze stanovit jako [2]

epi
R K

¢t(Eres) = sz (7)

20 (En)dEn’

kde Rf{pl je reakeni rychlost detektoru v kadmiovém pokryti, faktor K predstavuje zastoupeni dané rezonance
v U¢inném prufezu vuci zbyvajici ¢asti u¢inného prifezu v oblasti epitermalnich energii a E; resp. E, piedstavu-
je spodni resp. horni energetickou hranici uvazované rezonance. Experimentalné stanovenou sadu diskrétnich
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hodnot ¢.(E..s) pro rizné energie nejvyznamnéj$ich rezonanci, obdrZzenou z odezev ruznych aktivaénich detek-
tort, lze prolozit funkci a/EY, tedy o¢ekdvanym tvarem spektra zpomalovanych neutronti. Takto ziskany priibéh
spektra v epitermalni oblasti mtize byt hladce napojen ke zbyvajicim samostatné popsanym oblastem neutrono-
vého spektra pomoci spojovacich funkci napiiklad ve tvaru

1 En

AN=—T——, A, = e(_3~105)_ 8

1+(4.92ﬁTn)

K popisu oblasti rychlych neutronti se vyuZivaji prahové aktivaéni detektory s odezvou na neutronové pole
ve formé reakéni rychlosti R. Priib&h neutronového spektra ¢¢(E,) v energetické oblasti rychlych neutronti je
pak dén jako

DB = 2 5B, ©)

kde a; je stiedovany mikroskopicky G¢inny prifez sledované prahové reakce a S(E,) pfedstavuje spektrum §t&p-
nych neutrond.

2. AKTIVACNI EXPERIMENTY

2.1. OZAROVANI AKTIVACNICH DETEKTORU

S cilem stanoveni neutronového spektra §kolniho reaktoru VR-1 ve vybrané pozici bylo béhem &ty ozafova-
cich experimentli vyuzito celkem 24 aktivacnich detektor z 12-ti riznych materialti (Al, Ag, Au, Cu, Fe, In,
LuAl, Mn, Mo, NaCl, U a W) ve formé tenkych folii v kombinaci s kadmiovym pokrytim. Materialy aktivaénich
detektort byly voleny s ohledem na u¢inné prifezy sledovanych interakci a rovnéz na vyuzitelnost stanovenych
odezev k samostatné rekonstrukei vSech energetickych oblasti neutronového spektra pomoci vySe zminénych
analytickych metod. Ozafovani probihalo ve vertikdlnim ozafovacim kanale reaktoru VR-1 ve stfedu vysky
aktivni zony na vykonové hladiné 1 kW s ¢asy od 15 do 45
minut s ohledem na o¢ekavanou indukovanou aktivitu dané
sady folii. Spektrum ozafenych vzorkt bylo nasledné¢ mé- 4 ‘
feno na polovodicovém HPGe detektoru a pro vsechny ﬁR i‘ 'CE ‘ @ ’
pozorované reakce byly stanoveny reakéni rychlosti pomo- :
ci vztahu (4) viz tab, 1. Obr, 1: Sada aktivaénich detektord.

NaCl Au Mn Lu+Al  Cd pokryti

Tab, 1: Reak¢ni rychlosti ozafovanych aktivaénich detektord.

Reakce Tie R,(s1) o (s1) Reakce Tie R,(s1) o (s1)
¥7Au(n,y)*®Au 2.70dni  1.77-107%3  4,04-1071° 8Y(n,y)**U - Cd 2345min  499-10715 145-10"Y
®Au(n,y)®Au-Cd  2,70dni  3,70-1071* 2,61-107° 2Na(n,y)*Na - Cd 14,96 hod 2,64-10"Y7 4,01-107*°
8Cu(n,y)*Cu 12,70 hod  7,89-107% 1,62-10716 ZAl(n,p)*'Mg 946min  7,77-107'® 3,12.1071°
8Cu(n,y)*Cu-Cd  12,70hod 3,51-107'¢ 550-10718 7 Al(n,)**Na 14,96 hod 5,29-107° 4,12-1072°
B\W(n,y) "W 23,72hod  9,05-107'* 7,77-1071¢ ®Fe(n,p)*Mn 258hod  1,10-107'% 2,72-1072°

W)W -Ccd 23, 72hod  1,56-107'*  1,20-107'6 | *®Ag(n)"™Ag-Cd 249,79 dni 1,79-10°15  7,59-107'8
*®Mo(n,y)*Mo 6594 hod 846-1071 2121077 | *Mn(n,y)**Mn - Cd 258hod  9,25-107%¢ 6,14-107'8

®Mo(n,y)*Mo-Cd 6594 hod 56110716 146-10"17 Mn(n,»)**Mn 258hod  2,37-10"'* 528.10716
BIinn,y)*™in-Ccd 54,29 min  4,06-107'*  2,13-107'¢ | ®Lu(n,»)*"Lu-Cd 6,73 dni  6,89-107** 1.85.10715
UIn(n,n") M 447hod  144-107¢ 3,76-10718 176 u(n,»)"Lu 6,73dni  570-107'2 505.10"*
31 (n,y)*5"In 54,29 min  2,19-107*%  1,79-107'° 2Na(n,y)**Na 1496 hod  7,65-107¢ 7,82.10718
28y (n,) U 23,45min _ 8,70-10715 323-10717 ¥Cl(n,y)*cl 37,24 min__ 7,01-1071  907-10~18

2.2. AKTIVACNI EXPERIMENTY S HISTORICKYMI VZORKY

V ramci studia slozeni neznamych vzorkd byly pomoci neutronové aktivaéni analyzy studovany sady histo-
rickych vzorkdt zruznych obdobi viz obr, 2. Prvni sada byla tvofena historickymi mincemi a to
Krejcarem — 1861, Pfennigem — 1776 a Koronou — 1893. Druh4 sada obsahovala ¢tyti bronzové slitky z mladsi
doby bronzové, tedy piiblizné 1300 — 1100 pied nasim letopoétem, pochazejici z nalezisté ve Starych Hodé&jovi-
cich, které byly zaptijéeny z JihoGeského muzea v Ceskych Budg&jovicich. V poslednim experimentu byly ozato-
vany pozustatky pohiebnich ¢epcll, rovnéz zapijcené z JihoCeského muzea, nalezené pii rekonstrukei katedraly
sv. Mikulase v Ceskych Budg&jovicich. Tyto vzorky jsou datovany do pelomu 17. a 18. stoleti.
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Kazda sada vzorkt byla ozafovana ve vertikalnim ozafovacim kanale reaktoru VR-1 ve dvou krocich. Prvni
krok ptedstavoval kratkodobé ozatovani na nizkém vykonu a naslednou piedbéZnou analyzu gama spektra k
vylouceni pfitomnosti nezddoucich materiald, tedy takovych, které by pfi ozafovani na vyssi vykonové hladiné
umoznily naprodukovani zati¢i s vysokou indukovanou aktivitou ptipadné radionuklidi s dlouhymi polo¢asy
rozpadu. Nasledovalo hlavni ozafovani na vykonové hladiné 1 kW po dobu 30 — 60 minut individualné pro jed-
notlivé sady vzorka. Ke kazdé sadé vzorkd byly pfipojeny etalony znAmého slozeni ve formé tenkych folii ne-
zbytné k pouziti porovnavaci metody aktivacni analyzy.

Spektra ozarenych vzorkil byly opakované méfeny na polovodi¢ovém HPGe detektoru a pomoci vztahu (1)
byla stanovena saturovana aktivita jednotlivych naprodukovanych radionuklidd.

SL1 ‘ . SL2

Krejcar  Pfennig Korona

Obr, 2: Sady analyzovanych historickych
vzorkd.

3. VYSLEDKY AKTIVACNICH MERENI

3.1. REKONSTRUKCE NEUTRONOVEHO SPEKTRA

Stanovené reakéni rychlosti prahovych a bezprahovych reakci v kombinaci s vyuzitim kadmiového pokryti
byly vyuzity k samostatné rekonstrukci tepelné, epitermalni a rychlé energetické oblasti neutronového spektra
pomoci vztaht (6), (7) a (9), pfiemz bylo vyuzito jadernych dat z knihovny ENDF/B-VII.1 [5]. Ozatovaci pozi-
ce, tedy vertikalni ozafovaci kanal umistény v maketé palivového ¢lanku ve stfedu vysky aktivni zony reaktoru
VR-1, s pfemoderovanym spektrem umoznila vyuziti Westcottova formalismu. Samostatné popsané energetické
oblasti spektra jsou vyobrazeny v grafu na obr, 3 spoleéné s diskrétnimi hodnotami neutronového toku, ptisluse-
jicimi nejvyznamnéj$im rezonancim v u¢inném prufezu sledovanych interakei v pouzitych aktivacnich detekto-
rech. Na obr, 4 je vysledné spektrum v celém energetickém rozsahu stanovené analytickymi metodami pomoci
vztahu (5) s vyuZzitim spojovacich funkci (8).
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Obr, 3: Samostatn¢ zrekonstruované oblasti Obr, 4: Celkovy neutronovy tok popsany
neutronového spektra. analytickymi metodami.

Neutronové spektrum stanovené pomoci analytickych metod bylo dale porovnano s vypoctem spektra pomo-
ci dekonvoluéniho programu SAND-II [6], pfi¢emZ poslouzilo také jako vstupni odhad spektra nutny pro dekon-
voluci. V péti itera¢nich cyklech s vyuzitim experimentalné stanovenych reakénich rychlosti a jadernych dat
z knihovny ENDF/B-VII.1 bylo tsp&$né zrekonstruovano spektrum v 36 energetickych binech a to v Sirokém
energetickém rozsahu, od 10™ MeV do 10' MeV. Pro srovnani jsou jak analytické tak zdekonvoluované spek-
trum pro danou ozafovaci pozici vyobrazeny v grafu na obr, 5. Parametry numerického vypoctu spektra, tedy
poméry kalkulovanych a experimentalnich reakénich rychlosti C/E  pro vysledné spektrum jsou uvedeny
v tab, 2.

1-1018

Rekonstukce programem SAND ——
1-1016 | Analyticky stanovené spektrum —— | |

1-1014 t
1-1012
1-1010 ¢

1-108 |

Hustota toku neutronti (cm2s1MeV-1)

1-108 : : : : :
1-10'10 1-10°8 1-10°6 1-104 1-102 1-100

Energie neutronu (MeV)

Obr, 5: Samostatné zrekonstruované oblasti neutronového spektra.

Tab, 2: Reak¢ni rychlosti ozafovanych aktivaénich detektord.

Reakce C/E (- Reakce C/E (-)
¥ Au(n.») 8 Au 0,92 Fe(n,p)*Mn 0.99
8Cu(n,y)*Cu 0,87 *Mn(n,y)**Mn 0,84
BIn(n,y)""In 1,18  YLu(n,y)"Lu 1,06
Na(n,y)**Na 1,03 S'Cl(n,y)*ClI 0,92
ZAl(n,0)*Na 1,06 Z8Y(n,y)*°U 1,01

3.2.  ANALYZA SLOZENI HISTORICKYCH VZORKU

Porovnavaci metoda aktiva¢ni analyzy byla vyuZita ke stanoveni zastoupeni médi a stfibra v ozafovanych
vzorcich a to pomoci vztahu (2). V tab, 3 je uvedena hmotnost jednotlivych materiali ve vzorcich a jejich pro-
centualni zastoupeni w; S tim, Ze oznaceni SL1 az SL4 pfislusi ozatovanym bronzovym slitkim a HR1 az HR4
pozustatklim pohtebnich ¢epcti.

V druhém kroku byla testovana moznost vyuzitelnosti absolutni metody neutronové aktivacni analyzy na
Skolnim reaktoru VR-1. Pro vypocet hmotnosti pomoci vztahu (3) byly vyuzité stanovené saturované aktivity,
neutronové spektrum ziskané vypoétem pomoci programu SAND-II a jaderna data z knihovny ENDF/B-VII.1.
Pro posouzeni ptesnosti absolutni metody byla nejprve stanovena hmotnost pouzitych aktiva¢nich detektort,
kterd byla porovnana s hmotnosti ziskanou zvazénim na analytickych vahach, vysledky jsou uvedeny v tab, 4.
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Nasledné byly pro vybrané vzorky porovnany vysledky obou metod aktivacni analyzy, tedy porovnavaci a abso-
lutni viz tab, 5. V obou ptipadech jsou rozdily vysledki jednotlivych metod do 15 %.

Tab, 3: Kvantitativni analyza slozeni historickych vzorku.

Vzorek Materidgl w; (%) o (%)
Pfennia Aa 12,82 0,34
Cu 90,96 2,39
Korona Ag 54,98 0,64
Cu 9,22 0,42
Krejcar Cu 92,89 2,31
SL1 Cu 52,27 1,08
SL2 Cu 53,40 3,20
SL3 Cu 53,41 2,59
SL4 Cu 53,25 2,45
HR1 Ag 1,22 0,02
Cu 81,38 191
HR2 Ag 1,13 0,08
Cu 85,89 2,02
HR3 Ag 0,85 0,06
Cu 78,60 2,04
HR4 Cu 18,40 0,50

Tab, 4: Porovnani absolutni metody aktiva¢ni analyzy s vaZzenim.

Aktivaéni ZvdZenim Absolutni metoda

dotaltar m (ma) o (mg) m (ma) o (mg)
Cu-5 628,90 0,10 720,47 17,47
Ag-9 86,00 0,10 98,36 0,38
Cu-14 825,60 0,10 945,81 21,06
Ag-12 85,50 0,10 97,12 0,45
Cu-1 119,80 0,10 137,40 3,13
Au-9 315,70 0,10 361,67 7,43

Tab, 5: Srovnani vysledkt absolutni a porovnavaci metody aktivacni analyzy.

Vzorek Porovnavaci metoda Absolutni metoda
Oznadeni Materigl m (ma) o (ma) m (ma) o (maq)

HR1 Cu 172,85 4,06 197,81 147

Ag 2,60 0,03 2,95 0,04
HR2 Cu 91,47 2,15 104,69 0,78

Ag 1,20 0,08 1,36 0,09
HR3 Cu 139,20 3,62 159,31 2,13

Ag 1,51 0,10 1,71 0,11
HR4 Cu 20,22 0,53 23,14 0,32
SL1 Cu 671,23 13,93 768,97 6,16
SL2 Cu 852,49 20,13 976,62 13,50
SL3 Cu 509,89 16,27 584,14 14,91
SL4 Cu 494,07 15,43 566,01 13,97

4. ZAVER

Analyticky popis neutronového, ktery byl v celém energetickém rozsahu na reaktoru VR-1 vyuzit vibec po-
prvé, predstavil novou moznost rekonstrukce neutronového spektra pomoci aktivaénich detektorti. Experimen-
talné stanovené neutronové spektrum vyobrazené v obr, 4 koresponduje s o¢ekavanim, avSak pfi porovnani se
zdekonvoluovanym spektrem pomoci programu SAND-II je v tepelné oblasti mirné podhodnocené. Ziskané
vysledky tak ptinasi prostor pro dalsi zpfesiiovani vyuzitych analytickych metod.

Na zakladé vysledkti provedenych aktivacnich experimentli lze oznacit $kolni reaktoru VR-1 za vhodny
k analyze sloZeni riznych historickych vzorki pomoci neutronové aktivacni analyzy. Tabulka tab, 3 ukazuje na
moznost stanoveni hmotnostniho zastoupeni ¢asto se vyskytujicich materialti v historickych vzorcich jako je
med’ a stiibro. Hlavni pfednosti reaktoru VR-1 je moznost snadného zakladani vzorkd na ozafovaci pozici po-
moci vertikalnich ozafovacich kanalt. Jako vyhodu lze rovnéz oznacit i relativné maly vykon reaktoru, diky
nového spektra umoznila také otestovani vyuzitelnosti absolutni metody neutronové aktivacni analyzy na reakto-
ru VR-1 s odchylkou od metody porovnavaci do 15-ti %.
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Abstrakt: Cldnek je zaméien V prvni édsti na vypocty makroskopickych vicinnych priifezii a jejich parametri-
zace, V druhé casti na metody homogenizaci aktivnich zon a viivu na vypocty koeficientu nasobeni. V posledni
casti jsou provedeny vypocty ucinnych prirezii pro clanek IRT-4M a ddle pro zvolenou aktivai zonu. Vysledky z
viastni prdace autora mohou poslouZit k dalsi praci a K diskusim o vhodnosti zvolenych homogenizaci. Hlavnim
prinosem této prdce je seznameni se s Moznostmi homogenizace a parametrizace makroskopickych ucinnych
priirezil.

Klicovi slova: Makroskopicky vicinny priifez, SCALE Triton, homogenizace, parametrizace, Cebysevovy poly-
nomy

1. UVOD

Priprava makroskopickych G¢innych prufezi je velmi slozitd a vypocetné narocna prace. Makroskopické
uéinné prifezy jsou tieba pro feseni difiizni a transportni rovnice. Jejich feSeni poskytuje pottebné veliiny (hus-
tota neutronového toku, koeficient nasobeni) pro navrh jadernych reaktort. Makroskopickée u€inné prifezy jsou
také potfeba pro rizné havarijni vypocty, pii kterych se mohou velmi ménit a je tieba je uréitym zplsobem pa-
rametrizovat.

V druhé ¢asti je feSena homogenizace aktivnich zon. Aktivni zony jsou homogenizovany z divodu zjednodu-
Seni vypoctu, ¢i zpfesnéni vypoctu pomoci deterministickych kodi. Homogenizace mtize probihat riznymi zp1-
soby, viz homogenizace vyzkumného reaktoru CROCUS.

2.  ZAKLADNI DEFINICE

Mikroskopicky ucinny prufez charakterizuje miru pravdépodobnosti, ze neutron, ktery dopada kolmo na plo-
chu 1 m?, zptisobi danou interakei. Mikroskopicky u&inny priifez se znadi o, jednotkou je m?, popripadé b.

Makroskopicky u¢inny priifez charakterizuje miru pravdépodobnosti, Ze neutron, ktery kolmo dopada na li-
bovolnou sténu krychle o strané 1 m, bude interagovat s kterymkoliv jednim jadrem nachdzejicim se uvnitf
krychle. Makroskopicky G¢inny prifez se zna&i Y, jednotkou je m™.

Pro zjednoduSeny vypocet makroskopického ucinného prufezu plati nasledujici vztah:

n
Z] = Z Nio-i,j!

i=1
kde n je pocet nuklidi ve smési, N; atomova hustota i-té¢ho prvku, g; ; mikroskopicky ucinny prifez materidlu i
pro interakci j. Tento vztah plati pouze, pokud jsou vSechny nuklidy ve smési homogenné zastoupeny. Makro-
skopické ucinné prifezy jsou nezbytnymi konstantami pro transportni, ¢i difuzni kdédy, jakymi jsou naptiklad
dvougrupovy kéd HELIOS, DYN3D, PARCS, ¢i kod pro vypocty v Eeskych jadernych elektrarnach Moby-dick.
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Utinné prifezy lze generovat riiznymi kody, kterymi mohou byt napiiklad knihovna WIMS, ktera se pouziva
pro generovani makroskopickych u¢innych prifezi pro vypocetni kod Moby-dick. Dalsim kodem mize byt
naptiklad ORIGIN, ¢i modul vypocetniho baliku SCALE Triton.

3. PARAMETRIZACE MAKROSKOPICKEHO UCINNEHO PRUREZU

Vypocty makroskopickych u€innych priufezi je velmi ndrocné prace. Jelikoz neni mozné vypocitat uc¢inné
prifezy pro vSechny parametry, kterych mtize dana aktivni zona, nebo palivovy ¢lanek nabyvat, je tfeba vytvorit
urcitou funkci, ktera by vhodné charakterizovala hodnoty u¢innych prifezli i mimo piedpocitané hodnoty.

Parametrizované veli¢iny jsou nejcastéji teplota paliva, teplota moderatoru, hustota moderatoru, vyhoteni pa-
liva. Veli¢iny se mohou parametrizovat pomoci riiznych polynomil, napiiklad Cebysevovych, &i Lagrangeovych.

Piiklad parametrizace makroskopickych uéinnych prifezi 1ze ziskat ze zdroje [1], ve kterém byly parametri-
zovany makroskopické Gg¢inné prifezy, pomoci Cebysevovych polynomd, a poté validovany vypocetnim koédem
SCALE KENO. Vypocetni knihovna u¢innych prifezi byla zvolena ENDF/B-V1I-0. Aktivni zéna popsana na

Obrazek 1 Aktivni zéna pouzivand pfi parametrizacich makroskopického ucinného prufezu se skladala
z paliva ve formé UQ,, lehké vody, boru a slitiny Zircaloy. Interpolace pomoci Cebysevovych polynomii zavisi
na poctu pocatec¢nich koeficientti. Pti pouziti malého poctu koeficienti nepopisuje vysledna funkce realné cho-
vani sledované veli¢iny, pokud bude pocet koeficientd ptili§ vysoky, zavislost bude kopirovat ziskana data a
vlivem toho budou ptibyvat nahodné chyby a fluktuace mezi jednotlivymi body.

U0,

1503 +H,O

Obrazek 1 Aktivni zona pouzivana pfi parametrizacich makroskopického u€¢inného prifezu [1]

Po vypocteni jednotlivych koeficientti pro parametrizované makroskopické u€inné prifezy lze ziskat celko-
vou funkei, ktera charakterizuje makroskopicky ucinny pruiez. Obecné Ize hledanou parametrizaci zapsat pomo-
ci nasledujiciho predpisu

fO) =aTo(y) +a;T1(y) + -+ a, T, (),

ve které jsou a; jsou Cebysevovy koeficienty a T;(y) jsou polynomy spojené s CebySevovymi argumenty. Ceby-
Sevovy argumenty y lze spoc€itat pomoci rovnice

_ 2Y—Ymin—Ymax

1
Ymax—Ymin

ve které je Y hodnota sledované veliCiny, Y,,;,, minimalni hodnota sledované veli¢iny a Y,,,,,, maximalni hodnota
sledované veli¢iny. Sledovanou veli¢inou se mysli parametrizovany makroskopicky u¢inny priifez. Parametriza-
ce je poté provedena pro urcity pocet predpocitanych ucinnych prirezi, které se spocitaji pomoci vypocetniho
kodu. Prolozenim danych hodnot Cebysevovym polynomem lze ziskat zavislost u¢inného prifezu na sledované
veli¢ing.
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V citovaném vypoctu byla volena hodnota parametrizované teploty paliva od 573 K do 1473 K, interval tep-
lot moderatoru od 300 K do 613 K. Hustota moderatoru od 0,618 g/cm® do 1,003 g/cm?. Vysledky parametrizace
pomoci Cebysevovych polynomil, numericka validace a relativni rozdil je v Tabulka 1.

Tabulka 1 Vysledné hodnoty parametrizace makroskopickych G¢innych prifezi, validace pomoci vypocetniho
kédu SCALE a rozdil mezi parametrizaci a validaci [1]

Uginny prifez | Grupa neutron( | Parametrizace (cm‘l) Validace SCALE KENO Rozdil (%)
Stépeni Rychla 0,00228 0,00228 0,0000
Tepelna 0,04171 0,04158 0,3199
Celkovy Rychla 0,52678 0,52576 0,1940
Tepelnd 1,23581 1,26356 0,6000
Rozptyl Rychla 0,51793 0,51788 0,0001
Tepelnd 1,18226 1,18321 0,0803
Absorpce Rychla 0,00891 0,00892 0,1121
Tepelnd 0,06640 0,07034 0,3940
Zachyt Rychla 0,00673 0,00670 0,1757
Tepelna 0,02433 0,02422 0,6989
Transport Rychla 0,21403 0,21404 0,0047
Tepelna 0,74752 0,75715 0,0127

Dle Tabulka 1 je vidét, Ze makroskopické ucinné priiezy pro tepelnou grupu neutront jsou ovlivnény mno-
hem vice, nez pro rychlou grupu neutront. Nejvétsi rozdily mezi vypoCtem a validaci se ukazaly
v makroskopickém u¢inném prifezu pro radiaéni zachyt, kde byl rozdil téméf 0,7 %. Obecné vsak lze fici, ze
Cebysevovy polynomy popisuji chovani makroskopickych u¢innych prifezii s dostate¢nou piesnosti.

4. PROVEDENE ANALYZY

Analyzy vlivu parametrizovanych veli¢in na hodnotu makroskopickych t€innych prifez byly provedeny na
zjednoduSeném c¢lanku IRT-4M pomoci deterministického vypocetniho kddu SCALE Triton. Palivovy ¢lanek se
sklada ze ¢tvercové geometrie, uprostied se nachazi regulaéni ty¢. Zrcadlové hrani¢ni podminky byly zvoleny ze
vsech stran. Zrcadlova hrani¢ni podminka znamena, Ze vSechny neutrony, které vyleti ze sledované buiiky, jsou
opét vraceny. Lze tedy fici, Ze zkoumany palivovy ¢lanek by se nachazel uprostied aktivni zony. Grafické zobra-
zeni geometrie zkoumaného ¢lanku je na Obrazek 2 Geometrie zjednoduseného palivového ¢lanku IRT-4M s
regulaéni ty¢iObrazek 2.
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1 palivo

20 pokryti

30 moderator

5 hlinikove jadro

2 vodici trubka nerezova
6 cadmium

15 hlinikova vodici trubka
31 moderator

32 moderator

33 moderator

OEOEEOCOeE.

Obrazek 2 Geometrie zjednoduseného palivového ¢lanku IRT-4M s regulacni tyci

V prvni ¢asti vypoctl bylo nutné spravné nastavit jemnost miizky. Jemnost mfizky byla volena na zakladé
sledovani vyvoje koeficientu nasobeni. Hlavnim cilem bylo dosédhnout stavu, kdy se koeficient nasobeni neméni
S riznou hodnotou jemnosti miizky. Vysledna jemnost miizky byla zvolena na 70x70 jednotlivych bunék.

Sledovana $kala teplot moderatoru byla od 300 K do 400 K a sledovana $kala hustot moderatoru byla volena
od 0,6 g/cm® do 1 g/cm®. Makroskopické uginné prifezy se nejvice ménily pro pomalé grupy neutronil, proto
jsou zde pouze nékteré vysledky v grafické podobé na Obrazek 3.
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Obrazek 3 Vliv teploty moderatoru na hodnotu makroskopického G¢inného prufezu

Je vidét, Ze v makroskopickych ucinnych prufezech v zavislosti na teploté moderatoru dochazelo k celkem
stabilnimu poklesu. Makroskopické uéinné prufezy ve zvolené $kale by mohly byt reprezentovany linearni funk-
ci s minimalnimi odchylkami.

Na Obrazek 4 jsou zavislosti makroskopického u¢inného prifezu na hustoté moderatoru.
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Obrazek 4 Vliv hustoty moderatoru na hodnotu makroskopického uc¢inného prifezu

Pfi zkoumdni ucinnych prafezii na hustot¢ moderdtoru vychazi riiznd zavislost pro rizné makroskopické
ucinné prufezy. Zavislost je vSak ve sledované oblasti opét viceméné linearni. Vhodnym porovnanim by bylo
provést parametrizaci pomoci linearni funkce a porovnat je s vySe zminénymi polynomy. Vzhledem k tomu, Ze
se jedna pouze o hypotetické vypocty na neredlném palivovém c¢lanku a vysledky slouzi pouze jako zékladni
informace o makroskopickych G€innych prifezech, nebyly tyto analyzy provedeny.

5. HOMOGENIZACE AKTIVNICH ZON

Deterministické vypocetni kody poc¢itaji koeficient nasobeni na zakladé vypoctu transportni, ¢i difuzni rovni-
ce. Pro tyto vypoéty je nutné poskytnout makroskopické Géinné prifezy. Aktivni zoéna se mnohdy sklada
z velkého poc¢tu riznych materialti a komponent. Bylo by vypocetné velmi naroéné vzit v tivahu kompletni geo-
metrii s materialy a provést vypocet koeficientu nasobeni. Zavadi se homogenizace aktivni zony, coZ znamena
vypoc¢teni makroskopického G¢inného prufezu pro riizné buitky. Homogenizace mtize byt pin-by-pin, kdy se
homogenizuji jednotlivé palivové proutky, ¢i palivové soubory, obecna homogenizace M x N palivovych prout-
ka, ¢i soubort, nebo homogenizace full core, kdy se homogenizuje celé aktivni zona jako jeden celek.

Homogenizaéni techniky popisované nize byly aplikovany na $vycarském reaktoru CROCUS [2]. Reaktor
CROCUS se sklada z 2 druhli paliva o rizném izotopickém slozeni. Jednd se o reaktor nulového vykonu
s maximalnim tepelnym vykonem pfiblizné 100 w, cemuz odpovidd hustota neutronového toku 2,5 X

10°n/slcm®. Vn&jsi Cast aktivni zony obsahuje palivové proutky s obohacenim 0,947 % a vnitini &ast paliva je
obohacena na 1,806 %. Palivo je pokryto hlinikovym pokrytim a moderatorem je lehka voda. [2]

Pi homogenizaci reaktoru CROCUS byly vyuzity rizné principy homogenizace a to homogenizace pin-by-
pin, homogenizace 4x4 palivovych proutkil a homogenizace full core. Na Obrazek 5 jsou jednotlivé homogeni-
zacni techniky. [2]

Serpent Parcs Parcs
Homogenizace jako celku Homogenizace 4x4
Homogenizace jednotlivych ¢anka

Obrazek 5 Geometrie aktivni zony reaktoru CROCUS [2]
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Vypocétené makroskopické ucinné prifezy byly vlozeny do deterministického vypocéetniho kodu PARCS, vy-
sledkem byl koeficient nasobeni. Hodnoty koeficientu nasobeni byly validovany statistickym vypocetnim kédem
Serpent a MCNP5. Vysledné hodnoty koeficientu nasobeni jsou uvedeny v Tabulka 2.

Tabulka 2 Hodnoty koeficientu nasobeni pro rizné vypocetni modely [2]

Model k-ef Relativni rozdil (pcm)
Serent 1,00189+5 pcm N/A

MCNP5 1,0020245 pcm +13
Parcs-full core 0,99793 -396
Parcs-4x4 homogenizace 1,02144 +1955
Parcs-pin by pin homogenizace 1,04849 +4660

5.1. PROVEDENE ANALYZY

Analyzy vlivu homogenizace na hodnotu makroskopického uc¢inného prifezu byly provedeny na aktivni zoné
sestavené ze zjednodusenych palivovych ¢lanku IRT-4M. Komponenty regulacni tyce byly z modelu odstranény.
Aktivni zona se skladala z 5x5 bunék, pti¢emz 16 bylo palivovych bun¢k a 9 moderatorovych bun¢k. Aktivni
zo6na spolecné se zvolenymi hranicemi je na

Obrazek 6 Geometrie aktivni zony, sestavené ze zjednodusenych ¢lank IRT-4M

Vacuum

Mirror
Vacuum

Mirror

Obrazek 6 Geometrie aktivni zony, sestavené ze zjednodusenych ¢lankt IRT-4M

Dle hranic by se dalo fict, ze se jedna o ¢tvrtinu aktivni zony. Makroskopické u¢inné prifezy byly vypocteny
pro rtizné homogenizace. Vysledky makroskopickych ucinnych prufezii jednotlivych homogenizaci jsou vztaho-
vany k homogenizaci ,,full core“. Prvni homogenizaci byla zvolena ,,full core* (oznaovano A), dal§i homogeni-
zace byla zvolena jako vnitini ¢ast palivovych soubort a vngj§i ¢ast palivovych souborti (modré a Zluty palivovy
¢lanek, oznacovano B), posledni homogenizaci byla homogenizace jednotlivych barevné oznacenych ¢lankid
samostatné (ozna¢ovano C). Kompletni makroskopické u¢inné prufezy jsou v tabulce Tabulka 3.
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5.2.  VYSLEDKY

Tabulka 3 Vysledky ¥ v zavislosti na vybrané homogenizaci aktivni zony (Z—zelena barva, M-modré barva, Z-
zluta barva, viz obr. 6)

Grupa Et(cm'l) Ztr(cm‘l) Za(cm'l) Zs(cm‘l) Zf(cm'l)
Full core homoge- Rychla 0,692 0,215 0,004 0,004 0,002
. h .
nizace O/:;Ogen'zace Tepelna 2,495 1,604 0,071 0,071 0,047
Podil jednotlivé homogenizace ku full core homogenizaci
Vné&j&i a vnitini Rychls (2) 1,046 1,000 0,750 0,750 0,500
h i h -
omogenizace (homo Tepelna (2) 1,107 1,130 0,704 0,704 0,596
genizace B)
Rychla (M+7) 0,978 1,000 1,250 1,250 1,000
Tepelna(M+2) 0,897 0,893 1,282 1,282 1,362
Homogenizace Rychla(z) 0,978 1,000 1,250 1,250 1,000
jednotlivych palivo-
Jednotivych palivo Tepelna(2) 0,897 0,893 1,282 1,282 1,362
vych skupin (homoge-
nizace C) Rychla(M) 0,978 0,981 1,000 1,000 1,000
Tepelna(M) 0,907 0,901 1,290 1,290 1,383
Rychlé(i) 0,955 0,971 1,000 1,000 1,000
Tepelna(Z) 0,915 0,926 1,310 1,310 1,404

5.3. VLIV REFLEKTORU NA HODNOTU MAKROSKOPICKEHO UCINNEHO PRUREZU

Reflektorem se rozumi material kolem aktivni zony, ve kterém neprobiha §tépeni a ma takové parametry, Ze

je schopen moderovat neutrony a vracet je zpét do aktivni zony. Takovym materialem je napiiklad lehka voda.

Vliv reflektoru byl zkouman na stejné aktivni zoné jako vyse zminéna homogenizace. Byly zkoumany 2 pa-
livové ¢lanky. Jeden uprostfed aktivni zony, druhy na kraji aktivni zony, v blizkosti reflektoru. Pro oba ¢lanky

byly spoéteny makroskopické G¢inné prifezy. Vysledky jsou v Tabulka 4.

Tabulka 4 Vysledky > v zavislosti na poloze palivového ¢lanku

Uvnitf aktivni zény
Grupa Zt(cm'l) Etr(cm'l) Ea(cm’l) Zs(cm'l) Zf(cm'l)
Rychla 0,672 0,213 0,004 0,004 0,002
Tepelna 2,236 1,433 0,091 0,091 0,064
Na okraji aktivni zény
Grupa Zt(cm'l) Ztr(cm'l) Za(cm'l) Zs(cm'l) Zf(cm’l)
Rychla 0,663 0,209 0,004 0,004 0,002
Tepelna 2,285 1,490 0,092 0,092 0,065

Dle Tabulka 4 je vidét, ze makroskopické u¢inné prifezy jsou obecné vyssi v pfipadé palivového ¢lanku na
kraji aktivni zony. VéEtsi vliv reflektoru na hodnotu makroskopického uc¢inného prifezu by byl v piipadé, ze by
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bylo kolem aktivni zony vice bunék moderatoru. Neznamena vsak, Zze se zvysujicim se po¢tem moderatorovych
bunék se bude zvysovat hodnota makroskopického uc¢inného priiezu.

6. ZAVER

Clanek se tyka makroskopickych ti¢innych priifezii a jejich parametrizaci. Parametrizace je vhodna zejména
pii posuzovani havarijnich stavi, kdy je nutné znat makroskopické t€inné prifezy za nestandardnich podminek.
Nekteré vypocetni kddy jsou schopny samostatné parametrizace ucinného prifezu pomoci jednoduchych linear-
nich, ¢i mocninnych funkci. Takové parametrizace provadi naptiklad vypocetni kdd PARCS. Dle tabulky 1 je
vidét, Ze pro parametrizace makroskopickych u¢innych prifezd jsou velmi vhodné Cebysevovy polynomy, které
reprezentuji G¢inné prifezy nejlépe.

Ve druhé ¢asti byla feSena homogenizace aktivnich zon. Rliznd homogenizace vede K riznym vysledkim
ucinnych prifezd. Neni snadné fici, kterda homogenizace je vhodna bez hlubsich vypoctd pomoci jiného vypo-
¢etniho kodu, kterym je napiiklad PARCS. Do PARCSU se vlozi makroskopické u¢inné prufezy spocitané po-
moci deterministického vypocetniho kodu. Kromé makroskopickych u¢innych prifezi je tieba, aby determinis-
ticky kod spocetl také koeficient nasobeni. Druhy koeficient nasobeni se spocita pomoci PARCSU a porovnanim
obou koeficientl l1ze dostat informaci o vhodnosti zvolené aktivni zoény. Dle tabulky 2 je vidét, Ze nejjemnéjsi
homogenizace nemusi poskytnout nejlepsi vysledky. P¥i homogenizaci zaleZi na okrajovych podminkach, veli-
kosti ¢lankd a geometrii aktivni zony. Reaktor CROCUS je velmi homogenni reaktor. Homogenizace ryze vy-
zkumného reaktoru s velkym mnozstvim kanald, ¢i riznych palivovych ¢lanki mize vyjit nejlépe pro nejjemnéj-
i homogenizaci.

PODEKOVANI

Tento piispévek vznikl za podpory grantu GACR 111/22/3333 a vyzkumného zaméru XXX:
J55/66:12345678

LITERATURA

[1]  FIEL,J., Silva, F., Martinez, A., Leal, L. Parametrized representation of macroscopic cross section for
PWR reactor. In: Science Direct [online]. Elsevier, 2014. [20.5.2016]. Dostupné z:
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0306454914003685

[2] SIEFMAN, D., GIRARDIN, G., RAIS, A., PAUTZ, A., HURSIN, M. Full Core modeling techniques
for research reactors with irregular geometries using Serpent and PARCS applied to the CROCUS re-
actor. In: Science Direct [online]. Elsevier, 2015. [27.5.2016]. Dostupné z:
http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S0306454915002534

161



16. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 7. - 9. 12. 2016

Modifikacia pH pre u¢inni fykoremediaciu **’Cs a **Co
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Abstrakt: Prdca je zamerand na zistenie vhodného pH pre fykoremedidciu **'Cs a ®°Co mikroriasami Duna-
liella salina a Chlorella vulgaris. Na zabezpecenie dynamického priebehu remedidcie sa pouzila peristalticka
pumpa, cez ktoru bol premyvany roztok spolu s radionuklidmi a pri jednotlivych meraniach sa sledoval pokles
aktivity roztoku v case. Pokles aktivity vo vzorkdach bol stanovovany pomocou polovodicového HPGe gama de-
tektora. Z nameranych vysledkov vyplhyva, Ze najlepsie prostredie pre fykoremedidciu pre mikroriasu Dunaliella
salina bolo pri pH 8 a pri pH 3, pre Chlorella vulgaris predstavovalo hodnotu pH 6.

Kli¢ova slova: fykoremedidacia, Dunaliella salina, pH, Chlorella vulgaris

1. UVOD

Skusky jadrovych zbrani a jadrové havarie, mali velky vplyv na radioaktivnu kontaminaciu zivotného pro-
stredia. Na odstranenie tohto problému sa Coraz viac pouzivaju bioremedia¢né techniky, pomocou ktorych sa
vykonava dekontaminacia poskodenej oblasti prostrednictvom organizmov. PredloZena praca sa zaobera odstra-
novanim niektorych radionuklidov s vyuzitim mikrorias pomocou fykoremediacie (bioremediacia rias a mikro-
rias). Vyhoda pouzitia mikrorias oproti inym konven¢nym sanaénym technikim spociva v ich rychlom raste,
rychlej adaptacii k Zivotnému prostrediu, nenaro¢nou kultivaciou v laboratérnych podmienkach atd’. [1]. Procesy
prebihajuce pri fykoremediacii predstavuji biosorpciu, bioakumuléciu a a biotransformaciu. Biosorpcia je pasiv-
na chemicko-fyzikalna schopnost’ zivej alebo nezivej biomasy viazat,, koncentrovat’ a imobilizovat’ kontaminan-
ty z prostredia na povrch bunky. Biosorpcia je vel'mi rychly proces (prebiecha pocas prvych 5 mintt), ktory ne-
ovplyviiuje metabolicka aktivitu bunky. Bioakumulécia na rozdiel od biosorpcie zavisi od metabolickej aktivity
bunky, pri¢om nesmie byt naruSend jej zivotaschopnost. Kovy a metaloidy sa v mikrobialnych procesoch ne-
Stiepia, moZu vSak byt transformované (modifikované, imobilizované a detoxikované) procesom biotransforma-
cie [2].

Dunaliella salina sa vyznaéuje vysokym obsahom karotenoidov, ktoré chrania bunku pred tvorbou volnych
radikalov z pdsobenia ultrafialového Ziarenia. Pred vysokou salinitou prostredia je bunka chranena pred osmo-
tickym tlakom vysokym obsahom glycerolu [3]. D. salina dokaze akumulovat’ tazké kovy ako st Zn, Cu a Cd

[4]

Chlorella vulgaris predstavuje zastupcu zelenych eukaryotickych mikrorias s najvacsim obsahom chlorofylu
a vyskytuje sa v sladkovodnom prostredi. Jej fykoremediaéné schopnosti boli zistené pri N a P, ktoré pouziva
ako svoje nutri¢né prvky [5], ale aj pri Cu, Cr, Cd, Pb, Au [6].

Jednym z délezitych gama radionuklidov z jadrovych elektrarni je **’Cs, ktory vznika ako fuzny produkt s
analogickymi vlastnostami ako draslik, vd’aka ¢omu sa dobre zabudovéava do biologickych systémov [7]. Dalsi
vyznamny radionuklid, ®°Co, sa dostava do Zivotného prostredia spracovanim radioaktivneho odpadu, ale aj z
prevadzok medicinskych zariadeni (radioterapia, diagnostika). Pre organizmus je *°Co toxicky a emituje beta
a gama ziarenie [8].

2. MATERIAL A METODY

Mikroriasy, spolu so Zivnymi médiami, boli zakapené v CCALA (Culture Collection of Autotrophic Orga-
nisms), v Ceskej Republike. Zivné médium pre Chlorella vulgaris — BBM médium, bolo zarobené podla [9]
a Dunaliella médium podra [10]. Pre roztoky na meranie bol pouzity 0,2 cm® roztok **'Cs s ®°Co v chloridovej
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forme (s an(**'Cs) = 150 Bq-g™; a(*°Co) = 400 Bq-g™), 25 cm? zasobny roztok (médium) jednotlivych mikro-
rias a nasledne ak bolo potrebné, 1 mol-dm™ HNOj; alebo 0,05 mol-dm™ NaOH na upravu pH.

Experimenty boli realizované vyuzitim peristaltickej pumpy ISMATEC Model:1SM851 (prietok 2 cm® min™)
a so sledovanim Casovej zavislosti poklesu aktivity meraného roztoku s mikroriasami. Na vyhodnotenie vzoriek
bol pouzity gama spektrometer s HPGe detektorom (doba merania vzoriek 600 s) od firmy ORTEC a namerané
spektra boli vyhodnotené softvérom GammaVision od firmy ORTEC.

3. VYSLEDKY A DISKUSIA

Ciel'om predlozenej prace bola modifikacia pH pre Gi¢inni fykoremediaciu radionuklidov **'Cs a ®°Co pomo-
cou mikrorias Chlorella vulgaris a Dunaliella salina. Naju¢innejsia fykoremediacia pre mikroriasu Chlorella
vulgaris bola zaznamenana pri pH 6, ¢o predstavuje pH jej kultivaéného média. Pri vzorke, ktora je uvedena
v grafe 1, bol pozorovany vyrazny percentualny pokles aktivity **Cs, pri¢om najvyssia hodnota poklesu, pri
pociato¢nej aktivite 31,3 Bq, dosiahla 22,51 %. NeskorSie ustalenie krivky mohlo byt sposobené nasytenim
mikroriasy tymto radionuklidom. Pri %9Co bol pozorovany vyrazny pokles aktivity (pociato¢na aktivita 126,7
Bq), s tym, ze najvyssi dosiahnuty pokles aktivity predstavoval hodnotu 30,96 %.
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Graf 1 Vlavo je znazornena ¢asova zavislost’ poklesu aktivity v roztoku. V grafe vpravo je znazorneny per-
centudlny pokles aktivity v ¢ase pre vzorku Chlorella vulgaris pri pH 6

Pri vzorke Dunaliella salina s pH 3 (graf 2) prebiehala remediacia ®°Co konstantne vzhl'adom na as
(najvyssi pokles bol zaznamenany o 16,5 %, pri pociatocnej aktivite 105,2 Bq), ¢o mdze byt spdsobené priblizu-
jucim sa pH k hodnote pH zivného média (pH 5), ale aj kvoli schopnosti D. salina sorpcie dvojmocnych katio-
nov. Pokles aktivity **'Cs bol pri danej vzorke minimalny (namerand pociatoéna aktivita **'Cs 26,9 Bq
s najvyraznejsim poklesom aktivity 12,7 %), o mohlo byt spdsobené vymytim **’Cs kvéli vysokej kyslosti
roztoku.
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Graf 2 Vlavo je znazornena ¢asova zavislost’ poklesu aktivity v roztoku. V grafe vpravo je znazorneny percen-
tualny pokles aktivity v ¢ase pre vzorku Dunaliella salina pri pH 3
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Pri vzorke Dunaliella salina pH 8 bola doba merania 600 s, takze aj doba premyvania v roztoku peristaltic-
kou pumpou prebichala pocas 600 s, resp. 10 minut. Fykoremediacia *'Cs (graf 3), bola najuginnejsia pri 31,8
percentnom poklese aktivity (z 14,3 Bq na 9,8 Bq), a pri ®°Co bol ubytok aktivity o 65,1 % ,z po&iato&nej aktivi-
ty 43,8 Bq na 15,3 Bq.
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Graf 3 Vlavo je znazornena ¢asova zavislost’ poklesu aktivity v roztoku. V grafe vpravo je znazorneny percen-
tualny pokles aktivity v ¢ase pre vzorku Dunaliella salina pri pH 8

4. ZAVER

Z experimentov vyplyva, ze pri sladkovodnej mikroriase Chlorella vulgaris bol zisteny najlepsi fytoreme-
diacny potencial v jej prirodzenom prostredi pri pH 6. Tato hodnota predstavuje zaroven aj hodnotu jej zivného
BBM média. Najvyraznejsi pokles aktivity **’Cs bol 0 22,5 % a pre ®®Co 0 31 %. Tym, 7e je tato mikroriasa
sladkovodna, moze najst’ uplatnenie vo vnitrozemi alebo pri kvapalnych radioaktivnych odpadoch z jadrovych
zariadeni.

Pri vzorke Dunaliella salina pH 3 bol zaznamenany najvyraznej§i pokles aktivity o 12,7 %
apre ®°Co to bola hodnota 16,5 %. Pri vzorke s D. salina pri pH 8 bola pociatotna aktivita **'Cs 14,3 Bq
a najvyraznejsi pokles aktivity bol o 31,8 %, pre ®Co to bolo 65,1 % pri po&iatoénej aktivite 43,8 Bg. Skutod-
nost, Ze je D. salina schopna fykoremediacie pri tak kyslom pH méze prispiet’ k jej aplikaciam v extrémnejSich
podmienkach alebo v primorskych oblastiach vzh'adom na to, Ze je halofilna.
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Abstract: Prdca sa zaoberd experimentdlnym vyhodnotenim stredného odhadu mikroskopického ucinného
prierezu radiacného zachytu izotopu ***Te so strednou energiou neutrénov 550 keV. Experiment bol vykonany na
urychlovaci Pelletron 3UH-HC Tokijského technologického institutu v Japonskom Tokiu. Na meranie boli pouzi-
té Nal(Tl) Comptonov-rozptyl potlacujiici detektor y-Ziarenia a dva neutrénové detektory s °Li krystalom. Ener-
giu neutrénov sme stanovili na zdklade ,, TOF — Time Of Flight metddy. Pri spracovani dadt y-Ziarenia bola
pouZita Vdahova technika o vyske pulzu (PHWT). Vzorka izotopu **"Au bola pouzita ako Standardnd vzorka reak-
cie MT102. Vyhodnoteny stredny odhad mikroskopického ucinného prierezu bol porovnany s predoslymi expe-
rimentmi a ENDF/B-VII.1 resp. JENDL-4.0 databdzami.

KPicova slova: iicinny prierez radiacného zachytu, ***Te, MT102, 550 keV
1. UVOD

Jadrovo-fyzikalne data st nevyhnutnou sucastou pri navrhovani aktivnej zony jadrového reaktora, bazénov,
skladov a tlozisk radioaktivnych materialov ako aj pri $tudiu jadrovych reakcii. Medzi najpodstatnejsie fyzikal-
ne vlastnosti jadier patria ucinné prierezy, ktoré st definované ako pravdepodobnost’ reakcie dopadajtcej Castice
s ter¢ovym jadrom. Popis jadrovych reakcii a ich charakteristika pomocou ucinno-priereznych zavislosti sa pou-
zitim novych technolégii a metodickych pristupov zdokonal'uje. V tomto vyskumnom projekte sme experimen-
talne vyhodnotili mikroskopicky u¢inny prierez radiaéného zachytu neutrénov izotopu ***Te so strednou ener-
giou neutrénov 550 keV. Jadro izotopu teluru ***Te obsahuje 76 neutronov, o je rovnaky pocet ako sa nachadza
v dlhozijicom produkte Stiepenia cine 2°Sn. Mohlo by to v budtcnosti napoméct’ odhadnit uinno-prierezné
zévislosti ind¢ obmedzene meratel'ného izotopu *°Sn. Navyse, doterajsie experimentéalne vysledky v tejto ener-
getickej oblasti s zastaralé a interpretované s vel’kou neistotou vysledku.

2. EXPERIMENT

2.1. ZDROJNEUTRONOV

Neutrony boli generované pomocou elektrostatického urychl'ovaca a spalacného teréa. Pouzity bol vylepseny
Van de Graaff-ov urychlovac typu Pelletron 3UH-HC zo spolo¢nosti NEC z USA. Nominalne terminalové napé-
tie vo vyhotoveni ,,single-end* dosahuje 3 MV. Ako zdroj i6nov bol pouzity duoplazmatron, ktory separuje
nabité i6ny z vodikového alebo iného plynu a pomocou magnetického pol'a zvySuje ti¢innost’ ionizacie plynu na
vySe 90 % [1]. Pulz proténového zvizku zabezpecoval klystron umiestneny medzi duoplazmatrénovy idonovy
zdroj a urychlPova¢. Sirka pulzu bola nastavena na 1,5 nanosekundy s opakovanim 4 MHz. Terminalové napitie
urychlovaca bolo nastavené na 2,385 MV. Energia proténov zhruba zodpoveda nastavenému potencialu. Urych-
Povac opustali takmer monoenergické protoény s energiou zhruba 2,3 MeV. Tato hodnota bola zvolend zamerne
pre dosiahnutie potrebnej pocetnosti neutrénov a ich strednej energie 550 keV. Zavislost’ vychadza z mikrosko-
pického ginného prierezu izotopu litia 'Li, ktory bol pouzity ako spalaény teré. Energia neutronov bola vyhod-
nocovana Time-Of-Flight (TOF) metédou. Spalaény zdroj produkoval takmer monoenergetické neutrony so
strednou energiou 550 keV.
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Prah reakcie "Li (p,n)'Be je podl'a vztahu (1) rovny 1,881 MeV. Q reakcie je rovné -1,664 MeV [2]. V oblas-
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Obr. 1 - Fotografia vySetrovanej vzorky teliru
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Obr. 2 — Rozmiestnenie meracej aparatary

VysSetrovana vzorka bola umiestnena do 200 mm vzdialenosti od neutronového zdroja (Obr. 2). Gama ziare-
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Prvy, ,,maly* detektor S rozmermi krysStalu 5x5 mm, bol namiereny na litiovy spalacny ter¢ vo vzdialenosti 689
mm od zdroja neutronov a odkloneny o priblizne 40°. Tento detektor sa pouzival iba ako pomerovy ukazovatel
podtu neutrénov pre rézne typy vzoriek. Dovodom je nepriama normalizacia dasu pre rézne dizky merania vzo-
riek. Druhy detektor neutréonov s rovnakym typom krysStalu a rozmermi 102x6,4 mm (,,velky“ detektor) sme
pouzili na meranie neutrébnového spektra so strednou energiou neutrénov 550 keV. Detektor sme umiestnili vo
vzdialenosti 4590 mm od zdroja neutrénov a uhlovo posunuty o 1,5°. Digitalizované data boli ulozené do pocita-
¢a cez BUS zbernicu.

Pocas merania sme v pozicii vzorky cyklicky striedali nagu vysetrovanu vzorku ***Te s referenénou vzorkou
MT102 reakcie zlatom **’Au a behmi naprazdno pre detekciu pozadia. Celkovo bola vzorka **Te merana 37
hodin, vzorka zlata *’Au 6 hodin a merania naprazdno predstavovali 38 hodin, aby sa priblizne zhodovali
s dizkou merania nasej vzorky.

3. VYSLEDKY REALIZOVANYCH MERANI A ICH VYHODNOTENIE

3.1. NEUTRONOVA ANALYZA

Analyza neutrénovych dat sa zameriava najmi na data z velkého °Li scintilaéného detektora, ktory sme si
charakterizovali v predoslej kapitole. Data z malého detektora sme pouzili ako normaliza¢ny faktor pri potlaceni
pozadia.Obr. 3 nam znézoriuje data z detekcie neutronov z velkého °Li scintilaéného detektora. Predmetom
zéujmu je 'Li (p,n) pik v oblasti 800-t¢ho kanalu. Pozadie z dat sme potlagili z oblasti plata 150-350 kanalu.
Energiu neutréonov sme vyhodnotili podl'a teérie TOF metody.

Data vo finalnej forme z velkého °Li detektora neutrénov (Obr. 4) vyuzijeme pri vyhodnoteni mikroskopic-
kého ¢inného prierezu radiaéného zachytu Standardu zlata **'Au.
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Obr. 3 - Data z vel’kého Li detektora z merania naprazdno
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3.2, NAI(TL) ANALYZA
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Data z Nal(TIl) detektora boli zaznamenané¢ vo forme 2D histogramu S informéciami o ¢ase letu — TOF
a vyske pulzu — PH. Pred analyzou boli data korigované na pozorovanu odchylku zosilnenia, pravdepodobne
sposobenou pouzitymi zosililovaémi. Nasledne po tejto korekcii sme vykonali energeticku kalibraciu gama Zzia-
renia pomocou hodnét referenénych Ziariov a konstrukénych materidlov — 60CO, 137CS, 22Na, 56Fe, 0K a H.
Pozadie v datach ma Casovo zavisly a ¢asovo nezavisly charakter. Za ¢asovo nezavislé pozadie, znazornené
modrou farbou (vid Obr. 5) povazujeme stile pritomné pozadie nezavislé od chodu urychlovaca
a experimentalnych zariadeni. Mame na mysli kozmické ziarenie alebo prirodzenu aktivitu prostredia, kon-
strukénych materialov a podobne. Data, ktorymi toto pozadie potlatame, ziskame z oblasti plata za 'Li(p, v)
pikom TOF charakteristiky.
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Casovo zavislé pozadie priamo zavisi od chodu urychl'ovaéa, rozptylu neutrénov na konstrukénych materia-
loch, d’alej od pracovnych parametrov ako s napriklad teplota urychlovada a spalaéného teréa a podobne.
V tomto pripade vychadzame z dat nameranych pocas behov naprazdno, respektive bez umiestnenej vzorky. Na
normalizaciu Gasovo zavislého pozadia sluzili data z malého °Li neutronového detektora.

Udaje PH spektra pod trovitou 600 keV sme pre ich um nahradili extrapolaciou. Pre kazdi vzorku bol typ
extrapolacie navrhnuty zvlast. U vzorky **’Au bola exponencialna, u vzorky teliiru bola extrapolacia vyhodnote-
na na zaklade priemernych hodnét tesne nad 600 keV hranicou. Nasledne sme potlacili Sum nad troviiou 6633
keV. Tieto data mézeme korektne vylucit, nakolko je tato hranica rovna suctu vézbovej energie neutréonu
v izotope **Te a strednej energii dopadajucich neutrénov. Vysledné spektrum znazoriiuje Obr. 6.

Po predoslych Gpravach sme na spektrum aplikovali vahovi techniku vysky pulzu (PHWT) [2], pomocou
ktorej ziskame vytazok z detekcie y ziarenia, teda pocet udalosti zachytu. Vahova funkcia bola stanovena
z funkcie odozvy detektora, vytvorenej pomocou Monte Carlo simulacie.

4. VYHODNOTENIE MIKROSKOPICKEHO UCINNEHO PRIEREZU

Mikroskopicky G&inny prierez radiaéného zachytu **Te bol vyhodnocovany relativne podl'a $tandardu reak-
cie radiaéného zachytu **'Au. Vztah (2) indikuje spdsob vyhodnotenie mikroskopického u€inného priere-
zu radiaéného zachytu *Te.

03] Y
_ PaungulTeCAU (O-Au> (2)

OTe =
PrenteYAucre

kde ®,- mnozstvo detegovanych neutrénov pri merani na izotope X, ny - pocet jadier izotopu X, Yy - vytazok
reakcie fotonov gama pre izotop X, cy - korekcie na transport neutrénov (samotienenie a viacnasobny rozptyl),

(045, — stredny mikroskopicky Gi¢inny prierez zachytu neutronov na **’Au.

Tab. 1: Porovnanie u&.prierezov **Te pri energii neutronov 550 keV pre reakciu MT 102 — radiaény zachyt

Data U&inny prierez [mb] Neistota [%6] Neistota [mb]
Sucasny experiment 19,1 7.6 +1,5
Dovbenko et.al. 68 12,2 27.6 +34
JENDL-4.0 21,72 - -
ENDF/B-VII.1 21,72 - -

V minulosti bol v oblasti energie neutréonov 550 keV vykonany jediny experiment — Dovbenko et.al. v roku
1968 [3]. Porovnanie predos§lého experimentalneho vysledku so su¢asnym a s hodnotami z ENDF/B-VII.1 zhod-
nymi s JENDL-4.0 kniznicami znazorfiuje Tab. 1 a graficky Obr. 7. Spolu k tymto hodnotam st vynesené aj
vysledky z experimentu Bergman-Romanov z roku 1974 [4] a z laboratéria Tokijského technologického instititu
z merania v intervale 10-100 keV na rovnakom izotope teluru.

Ako vidno v Tab. 1, odhad strednej hodnoty mikroskopického ti¢inného prierezu radia¢ného zachytu izotopu
8T¢ pri strednej energii dopadajiicich neutrénov 550 keV sme experimentélne vyhodnotili na 19,1 milibarnov,
respektive 19,1x10% cm?. Neistota, s ktorou vysledok interpretujeme je 7,9 %, respektive +1,5 milibarnu. Hod-
nota predos§lého experimentu 12,2 milibarnu [3] je o 6,9 milibarnu niZ$ia, teda priblizne o 36% stcasného odha-
du. Zaroven je vSak potrebné podotknut’, Ze nami experimentalne stanovena hodnota uc¢inného prierezu spada do
konfiden¢ného intervalu neistoty predoslého experimentu, co moéZeme taktiez interpretovat’ ako potvrdenie zlep-
Senia doteraz pouZivanej hodnoty u¢inného prierezu. Data z kniznic JENDL-4.0 a ENDF/B-VII.1 st zhodné a
vel'kost’ mikroskopického ti¢inného prierezu radiaéného zachytu predstavuje 21,72 milibarnov. V porovnani s
predoslymi experimentadlnymi hodnotami podporuje nami ziskany odhad strednej hodnoty sucasne overené data
uvedené v knizniciach ENDF/B-VII.1 a JENDL-4.0. Vyraznou zmenou v porovnani s predoslym experimentom
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je neistota, s ktorou bol vysledok urceny. Neistota predoslého experimentu Dovbenko et.al. predstavovala 27,6
% [3], zatial’ ¢o stcasny experiment interpretuje vysledok na 7,6 %.
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Obr. 7 - Porovnanie suasného experimentalneho vysledku s predoslymi

5. ZAVER

Nami vyhodnotené experimentalne vysledky odhadu strednej hodnoty mikroskopického G¢inného prierezu
radia¢ného zachytu neutronov so strednou energiou 550 keV v porovnani s predo$lymi experimentalnymi hodno-
tami podporuje sicasne overené data uvedené v knizniciach ENDF/B-VI1.1 a JENDL-4.0. Zmenou v porovnani s
predos§lym experimentom je neistota, s ktorou bol vysledok vyhodnoteny. Experimentalne vysledky buda pred-
loZzené na posudenie a overenie, ¢oho nasledkom bude spracovanie do ENDF formatu JENDL knizZnic.
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Abstract: The MIND (Microbiology In Nuclear waste Disposal) project is focused on microbial processes in
the geological disposal of intermediate and high-level radioactive wastes. The objectives of this project will
increase the understanding of how life processes will influence the safety and performance of future repositories.

Research Centre Rez in cooperation with the Technical University of Liberec participate in WP 1 (Improving
the geological safety case knowledge of the behavior of organic containing long-lived ILW) and WP 2 (Improv-
ing the safety case knowledge base of HLW). The experiments focused on microbially induced corrosion of can-
isters, the effect of irradiation on bacteria and polymers and effect of radionuclides on bacteria are running at
this time. This report summarizes these experiments and their actual results. Our contribution to MIND project
is supported by experimental equipment — anaerobic glove boxes, which enable long-term to simulate anaerobic
conditions presumed in the deep geological repository after a certain time horizon.

Keywords: deep repository, ion exchangers, microbially induced corrosion, electrochemical impedance spec-
troscopy

1. INTRODUCTION

The issue of nuclear waste management and especially deep storage of high-level waste is very complicated
and complex sphere. With the expanding research increases also involved branches of science. One of them is
microbiology, which is nowadays in this context often mentioned because microbial colonization is ubiquitous.

The Microbiology In Nuclear waste Disposal (MIND) programme is a unique multidisciplinary project which
brings together a broad range of leading research institutions and stakeholders in the field of radioactive waste
disposal to address the Euratom 2014-2015 Work Programme topic NFRP 6 — 2014: Supporting the implementa-
tion of the first-of-the-kind geological repositories.

The objectives of the project target key technical issues, involving microbial processes, which have to be ad-
dressed to facilitate safe implementation of planned geological disposal projects in the EU. The knowledge of
system-dependent microbial processes that affect repository safety and performance is incomplete because cur-
rent safety assessment concepts either ignore microbial processes or adopt a simplified approach to assess the
performance and processes occurring in the waste form, backfill, buffer and host rock systems. The objectives of
this project will increase the understanding of how life processes will influence the safety and performance of
future repositories.

The MIND project consists of four work packages:

e WP 1 - Improving the geological safety case knowledge of the behaviour of organic containing long-
lived ILW

e WP 2 - Improving the safety case knowledge base of HLW

e WP 3 - Evaluating and Sharing the Knowledge

e WP 4 — Project Management

Research Centre Rez (RCR) in cooperation with the Technical University of Liberec (TUL) participates in
the both experimental work packages (WP 1 and WP 2).
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2. EXPERIMENTAL WORKS WITHIN WP 1

Radioactive ILW (intermediate-level waste) and LLW (low-level waste) contain different types of organic
compounds (bitumen, organic ion exchange resins and halogenated polymers — PVC and other). These materials
are presented in significant amounts of radioactive waste in the national inventories, therefore were selected in
the MIND project as the representatives. The work package is focused on the rate and mechanism of biodegrada-
tion of ILW organic polymers affected by radiation, under repository-relevant conditions. RCR and TUL use
polystyrene ion exchangers for simulating of radioactive waste. Our part of study deals with the effect of radia-
tion on polystyrene ion exchangers under neutral and alkaline pH. Microbial degradation of the polystyrene ion
exchangers is planned in batch experiments after gamma-ray irradiation. Based on the literature review? the dose
simulating the total dose in ILW repository over 1000 years were chosen. A higher dose rate in the irradiation
facility was necessary to shorten the exposure time for a few months.

2.1. EXPERIMENTAL PART
Model wastes - samples

Two model wastes — polystyrene ion exchangers, were chosen. The strongly acidic cation exchanger Purolite
C100 type | (based on styrene-divinylbenzene polymer) and the strongly basic anion exchanger Purolite
A400MB type | (quaternary ammonium structure of polystyrene) were applied. lon exchangers were spent at
least from 90% of their total capacity, which simulates output from NPP VVER technology. The composition of
prepared ion exchanger samples was determined by several analytical techniques. The samples were put into the
flasks with parallel wall and volume 750 ml. Glass cap was replaced by aluminum foil. The flasks were turned
around about 180° under vertical axis in half time period - the rear side facing to the source. The suitable geome-
try of the flask and turn around is necessary for uniform irradiation of the whole sample volume.

Irradiation facility

- irradiation gamma-ray facility (Prazdroj — Fig. 1), well-type, rod source “Co in the vertical axis
- nominal activity 500 TBq
- dose rate 0,25 — 7 kGy-h*

The dose rate is dependent on the distance from the source, character of the irradiated material (e.g. thick-
ness) and geometrical arrangement during irradiation. For the determination of the dose rate and total dose serves
dosimetric system Alanine/EPR. Parameters were determined by using instruments EPR spectrometer e-scan
Bruker Biospin, type ES 200A, and alanine standards (Bruker) with calibration certificate. On the basis of dosi-
metric measurements were determined average dose rate 2,04 kGy/h and total dose 1028 +£65 kGy.

After irradiation of ion exchangers degradation products were analyzed by TOC, GC/MS, LC/MS/MS, FTIR
and Raman spectroscopy).

Fig. 1: Detail of inner space of Prazdroj facility with the samples

Inoculation by microorganisms and microbial analyses

After irradiation ion exchangers were mixed with 500 ml of near-surface well water (pH~7) in aerobic condi-
tions and experiment lasted for 3 days. For each sample — cation and anion exchanger were selected several
different amounts of ion exchangers (0,1 g, 1,0 g, 10,0 g and 30,0 g). Negative controls (without ion exchangers)
were also prepared. Then all samples were filtered and analyzed in TUL by molecular techniques.
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3. EXPERIMENTAL WORKS WITHIN WP 2

The experimental works within WP 2 are currently mainly focused on anaerobic microbially induced corro-
sion of materials, which are planned for a future storage container of high-level radioactive waste (HLW) and
spent nuclear fuel (SNF). Stainless steel (inner coat) and carbon steel (outer coat) materials are presently
considered for this purpose in the Czech republic.® Titanium alloy, which is typical for its antibacterial properties
leading to the corrosion resistance, was selected as another studied material.

3.1. EXPERIMENTAL PART

For the characterization of microbially induced corrosion processes electrochemical impedance spectros-
copy (EIS), which is highly sensitive, the nondestructive electrochemical method allowing to determine Ki-
netic parameters of the system, were used. In this work tested materials were: carbon steel (12020), stainless
steel (316L) and titanium alloy (TiGr7). As studied environment groundwater from Josef URL - borehole
»HV1“and ,,VITA® (water composition in Tab. 1) with natural presence of microorganisms, which partici-
pate in corrosion processes (namely Sulphate reducing bacteria — SRB) was selected. Experiments were
always carried out in two parallel arrangements (sterile and non-sterile groundwater). Sterilization was per-
formed by UV-C sterilizer (stainless steel exposition) and by filtration (carbon steel and titanium alloy expo-
sition). All experiments were performed under an inert atmosphere of argon in the glove box with very low
oxygen concentration (< 1 ppm). After the exposition of samples is planned to analyze exposed surface
(composition of corrosion products and thickness of corrosion layer) by SIMS (Secondary ion mass spec-
trometry), Raman spectroscopy and metallography. These experiments are designed mainly as short-term ex-
periments (ca. 1-month duration) under laboratory conditions. Long-term experiment (duration 2 years) con-
taining also an assessment of the corrosion rate by mass losses has been started recently.

parameters of EIS measurement:

- three electrode system (Fig. 2), used equivalent circuits (Fig. 3)
- exposed area of disc samples: 1 cm?

- typical frequency range: 100 000 — 0.005 Hz

- amplitude: 10 mV

Tab. 1: Water chemistry a) R(QR) Qu

o

analyte | Timit of [concentration [me1"]
et " |
Mg <0,1 153 12,6
Fad c
Ca " <0,1 64 60 b) R(QR)(QR)
Na =1 26,3 547 HORKING ELECTROOE
A ) : g . 1 Qo 11 Qul
K <0,1 137 1,79 COUNTER ELECTRODE I I
Fe™' <0,02 2,07 1,01
Ma® | <0005 | 010 0,11
o't <0005 | <0005 | <0005 m m
1oc <1 22 97,0
NH ¢ <005 | =005 <005 C) R(Q(R(QR)))
r <2 13.8 16,6
No, | <005 | <005 | <005
NO <2 <2 <2
50 ,% <10 872 564
ro " < 0,05 <0035 Lo
F <005 15 <005
H,S < 0,01 0,01 0,08
value
grcpe 56,4 61,1
[mS/em]
H 7.5 72 H . H
- Fig. 2: Electrochemical cell (three-

after withdrawal . . -
electrode system) Fig. 3: Equivalent circuits for EIS data
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4. RESULTS AND DISCUSSION

4.1. EXPERIMENTAL WORKS WITHIN WP 1

Based on the chemical analysis of prepared ion exchangers before and after gamma-irradiation was found
that gamma-irradiation distinctly increases water leachable organic carbon (TOC analysis), which can migrate
and be consumed by microorganisms as a substrate. Before irradiation concentration of TOC was under the limit
of detection. In the irradiated anion exchanger low molecular weight components were identified - TMA (trime-
thylamine), which was presented in a significant amount, and (dimethylamino)acetonitrile. Quantification of
these compounds have not been performed yet because of the necessity of standards but is planned.

Changes of microbial abundance have been studied by molecular-biological tools (quantitative PCR, gPCR).
Higher amounts of cation exchanger caused a rapid decrease of bacteria (probably due to the low pH), whereas
anion exchanger did not inhibit bacterial community.

4.2. EXPERIMENTAL WORKS WITHIN WP 2

Three different materials — stainless steel 316L, carbon steel 12020 and titanium alloy TiGr7 were studied by
electrochemical impedance spectroscopy.

Titanium alloy

For fitting the EIS data it seems appropriate equivalent circuit R(Q(R(QR))) in Figure 3c, that has good
agreement between this model and the experimental data. This equivalent circuit is used for characterization of
oxide films and their growth, where Rs is electrolyte resistance, Qq is the capacitance of porous layer, Ry is po-
rous layer resistance, Q. is the capacitance of barrier layer and R is barrier layer resistance®. Time development
of the impedance spectra of titanium alloy under sterile environment is presented in Nyquist diagram in Figure 4.
Nyquist diagram consists of two distinct domains: at high frequency, a semicircle shows that the transfer re-
sistance determines the impedance, while at low frequencies diffusion dominates and Warburg impedance is
observed.

The short-term experiment (28 days) shows inactivity of this material to corrosion processes in the anaerobic
conditions. The electrochemical impedance spectroscopy study of titanium alloy points to similar behavior in the
sterile and non-sterile environment. The influence of microorganisms on corrosion behavior was not approved
due to the intact oxide layer.

e 5 7 ™ w
Sterile environment
TiGr7 - Titanium alloy N 627uHz
100000 | =  exp.335h. 1
=  exp. 909 h.
= exp. 1693 h.
= exp. 2065 h. -

~

"
50000 |- - on "~ e27uHz
627uHz %

ar

L 1
0 50000 100000
Z’ (Q.cm?)

-Z" (.cm?)

Fig. 4: Nyquist diagram, Time evolution of the impedance spectra of titanium alloy under anaerobic condi-
tions in sterile environment

175



16. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 7. - 9. 12. 2016

Stainless steel

Based on EIS measurements and determination of polarization resistance were approved different behavior of
sterile and non-sterile corrosion systems. EIS measurements indicated uniform corrosion without localized cor-
rosion attack. Under the sterile environment, polarization resistance was stable with time unlike to non-sterile
system, where an increase of polarization resistance was observed. This indicates inhibition of corrosion by
microorganisms®, which is connected to the development of biofilm. Based on the metallographic analysis com-
pact oxidic layer wide in the range from 2 to 3 um was observed after 111 days of the experiment for the non-
sterile environment. Phase diagrams of the sample in the non-sterile environment show one time constant, which
indicates, that the system was under activation control processes®. This behaviour was attributed to the formation
of an unstable conditioning layer based on a mixture of inorganic/organic compounds.

Carbon steel

Electrochemical impedance spectroscopy study point at the different behavior of carbon steel samples in the
sterile and non-sterile environment. Electrochemical impedance plot of the sterile environment (Fig. 5) contains
one time constant showing that the electrode undergoes uniform corrosion during the experiment. In the non-
sterile environment (Fig. 6), a second time constant was observed at higher frequencies at 559 hours, which
indicates the formation of a heterogeneous biofilm layer. During the experiment in non-sterile solution is oc-
curred black turbidity solution and black surface coverage, which were not observed in sterile solution.

Corrosion systems with one time constant were modeled by the equivalent circuit R(QR), which is shown in
Fig. 3a, where Rs is solution resistance, Qdl is double layer capacitance and Rp is polarization resistance. Corro-
sion systems with two time constants were modeled by the equivalent circuit R(RQ)(RQ) as shown in Fig. 3b.
This circuit consists of solution resistance (Rs), the parallel combination of biofilm capacitance (Qb) and biofilm
resistance (Rb) and the parallel combination of double layer capacitance (Qq) and polarization resistance (Rp)
for the steel surface.

10F e - ons
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12/ (k2 em?)

12/ (k2 em?)

0,1 L ! ! L L 10° 10 10" 10° 10’ 10° 10

Fig. 6: Bode diagram, Time evolution of the influ-
ence of SRB on carbon steel under anaerobic condi-
tions in non-sterile environment, showing biofilm
formation

Fig. 5: Bode diagram, Time evolution of impedance
spectra of carbon steel under anaerobic conditions in
sterile environment

5. CONCLUSION

The preliminary experiment with ion exchangers helped firstly to study the whole system and to outline suit-
able experimental setup for next experiment which is actually planned. The new experiment will be carried out
in the anaerobic glove boxes. On the basis of the performed experiment with ion exchanger will be applicated
lower amounts of irradiated ion exchangers and as inoculum will be used groundwater from Josef Underground
facility (Josef URL), where the natural presence of microorganisms (especially Sulphate Reducing Bacteria —
SRB) was confirmed. Also, the second option with alkaline water and lower dose rate (0,5 — 0,6 kGy-h™) is in
preparation.
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The microbially influence corrosion of titanium alloy in anaerobic conditions was not approved — titanium al-
loy exhibits the same behaviour in the sterile and non-sterile environment. The two time constant model has been
found to be acceptable for the fitting of EIS data.

The steel samples appear to be susceptible to corrosion attack influenced by the microbial activity. In the
both cases biofouling (black sample surface cover and turbidity of solution) was observed in the non-sterile envi-
ronments. The growth of biofilm on carbon steel surface is more significant than on stainless steel. For the stain-
less steel was recognized, that presence of microorganisms causes inhibition of corrosion rate.

The analyses of exposed sample surfaces will follow soon — this should confirm the presence of corrosion
products. Also, microbial analyses will provide information about the state and possible prosperity of Sulphate
reducing bacteria which confirms their role in microbially induced corrosion.
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Abstrakt: Pro provoz i havarijni podminky jadernych reaktorii je tieba zndt mnozstvi tepla, které je v dané
soustavé pieneseno. K vypoctu prestupu tepla v riznych geometriich p¥i rozdilnych parametrech existuje diky
provedenym experimentiim mnoho vztahi. Zde jsou uvedeny zakladni vztahy, jez je mozné pouzit pri havarijnich
podminkdach béhem zakrizového prestupu tepla ve svazcich reaktorii pri podélném proudeni. Tyto korelace byly
hodnoceny na zdkladé porovnani namérenych dat z vhodného experimentu s vypoctenymi hodnotami, jez vznikly
kombinaci subkandlového kodu SUBCAL spolu s vypocty provedenymi v programovacim jazyce Python.

Kli¢ova slova: Tlakovodni reaktory, zakrizovy prestup tepla, dvoufazové proudeni, subkandlovy kod
1. UVOD

K pochopeni stavii, které mohou nastat v jaderné elektrarné pii havarijnich podminkach, je nutna znalost
teorie krize varu a konkrétné pak zakrizové oblasti. V této oblasti je pozorovan rezim blanového varu, ktery se
lisi v zavislosti na okolnim proudéni. Pro vypocet pfestupu tepla v této oblasti je potfeba znat ptislusné korelace,
které vznikaly na zaklad¢ provedenych experimentt.

Ke zkoumani zakrizovych pfestupt se neda pouzit jaderny reaktor, protoze se do této oblasti mize dostat az
pfi havarii. Vyzkum probiha v testovacich zafizenich. Za ucelem pfiblizeni se k jadernym elektrarnam se
postupem casu pieslo z jednodussich experimentd v trubkové geometrii na prstence a poté na geometrii svazki
palivovych proutkl. Dulezité jsou také rozsahy parametri béhem experimentu. Je totiz nutné provadét
experimenty praveé v rozsahu provoznich i havarijnich podminek chladiva jadernych elektraren.

2. TEORETICKY UVOD

Pii vypoctech ptestupu tepla v tlakovodnich reaktorech je tfeba brat v uvahu dvoufazové proudéni. Chladici
médium — voda se zde totiz vyskytuje jak ve formé pary, tak v kapalné formé. Sdileni tepla zde probiha riiznymi
zpusoby, avSak z hlediska mnozstvi odvedeného tepla je klicova konvekce, pro jejiz vypocet 1ze pouzit
Newtonova vztahu pro vypocet plosné hustoty tepelného toku - q jako [2]:

q=a(ts—t) (1)

V rovnici (1) je t - teplota postupné stény a tekutiny, a je koeficient ptestupu tepla, k jehoz vycisleni
napomaha teorie podobnosti. Konvekci miizeme délit z hlediska proudéni na nucenou a pfirozenou. Varem je
nazyvan déj, pii kterém se v objemu kapaliny tvofi para. MiZze se délit na bublinkovy a blanovy. Déle pak
podobng jako konvekci na bazénovy, kde neni uvazovana nucena konvekce, ¢i var s nucenym proudénim. D¢j
krize varu se pak déli podle typu konvekce na krizi varu prvniho druhu - pfi bazénovém varu a krize varu
druhého druhu - pfi varu s nucenou konvekei [2].

Pti havarii LOCA muze v reaktoru dochazet postupn€ k obéma krizim. Na experimentalnich soustavach se
tyto podminky simuluji proudénim o nizkych hodnotach pritoku. Pfi varu se postupné zvySuje podil pary
v proudici smési. Para md mnohem mensi koeficient pfestupu tepla nez kapalina a teplota stény tudiz roste.
Muze dokonce dojit az k uplnému vypateni kapaliny a v dasledku zhorSeni chladici schopnosti az k poruseni
materidlu. Casto se viak obé krize nedaji pfesné rozlisit a tak je pozorovan souhrnny dé&j krize varu [3].
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3. KORELACE PRO BLANOVY VAR

Pro hodnoceni byly vybrany nasledujici korelace. Prvni vztah - Dougall-Rohsenow je z roku 1963 a jedna se
vlastné o pfepracovanou verzi vztahu Dittuse-Boeltera. Ma dvé modifikace v zavislosti na teploté, pii které je
ur¢ovano Prandtlovo podobnostni ¢islo. Dalsimi vztahy jsou Groeneveld 5.7, viz rovnice (2)

0,688
[Re,,‘sat [xe + Psat _ 1”

pk,sat

A
Gy = 0052 () prize -
h Pk,sat 04
1-0,1 (1 - x,)0¢ (p—)

v,sat

O]

a Groeneveld 5.9. z let 1973 a 1975 jsou uz odvozené na prstencové geometrii a ve jmenovateli je u nich
pouzit Miropolskiyho Y-faktor, ktery v kombinaci s prvnim vztahem tvoii Miropolskiyho korelaci. V roce 1976

vvvvvv

uvedenym vztahem je Conedie-Bengston, viz rovnice (3):

0,4593 2,2598 [0,6249+0,2043In(xe+1)]
(Av,sat * 1000) P v,sat Rev,sat (3)

dh0,8095 (xe + 1)2‘0514 4

ac_g = 0,00005345

ktery vznikl v roce 1984 a oproti ostatnim ma odlisnou stavbu. Ve vztazich se vyskytuji bezrozmérna
podobnostni ¢isla odvozena na zédklad¢é teorie podobnosti. Prvnim je Reynoldsovo ¢islo - Re, které zde
charakterizuje nucenou konvekci a dal$im je pak Prandtlovo ¢islo - Pr, jez pfedstavuje vlastnosti tekutiny.
Dalsimi hodnotami jsou pak hustota - p [kg/m?3] kapaliny - index k, ¢i pary -index v, bezrozmérna rovnovazna
suchost - x,, ktera je odvozena na zakladé entalpii. Dale pak soucinitel tepelné vodivosti - A [W/m.K]
a hydraulicky pramér - d;, [m]. Index sat znaci nasyceny stav [2].

V Tab. 1 jsou uvedeny rozsahy jednotlivych korelaci podle plo$né hustoty tepelného toku - g, hustoty
hmotnostniho toku - G, tlaku - p a suchosti - x.

Tab. 1: Rozsahy pouziti dostupnych korelaci [2].

Korelace q [kW/m?] G [kg/m?.s] p [MPa] X []
Dougall-Rohsenow - 0,976-32,5 0,01-1,31 -
Miropolskiy - 800-4550 3,9-21,6 0,06-1
Groeneveld 5.7 450-2250 800-4100 3,4-10 0,1-0,9
Groeneveld 5.9 120-2250 700-5300 3,4-215 0,1-0,9
Groeneveld-Delorme 30-2100 30-5200 0,7-21,5 -0,12-3,09
Condie-Bengston 34-2074 16,5-5234 0,42-21,5 -0,12-1,73

4. HODNOCENI EXPERIMENTU

4.1. VYBRANE EXPERIMENTY

Pro hodnoceni jednotlivych korelaci je potfeba velké mnozstvi experimentalnich dat. Po provedené resersi
byly vybrany experimenty provedené v americké Oak Ridge National Laboratory Thermal Hydraulic Test
Facility - zkracen¢ THTF v roce 1981. Jednalo se o sérii 22 stacionarnich testll na svazku proutkd 8x8
znazornéném na Obr. 1. Soustava THTF ma celkovy vykon 7,5 MW. Proutky z kvalitni oceli maji primér
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0,95 cm, rozte¢ 1,27 cm a délku 366 cm. Jsou umisténé ve Etvercovém ocelovém obalu a jsou chlazeny
demineralizovanou vodou.

Rozsahy vstupnich parametrtl byly voleny na zakladé pozadavkd NRC. Hustota hmotnostniho toku - G: 225-
800 kg/m?.s, plosna hustota tepelného toku - q: 315-945 kW/m?, tlak - p: 4,38-13,36 MPa [4].

Obr. 1: Horizontalni fez testovaci ¢asti THTF, ¢ervené netopené proutky obsahuji termo¢lanky a modré netopené
hustoméry, 60 zbylych &lankd je topenych. Cisla 1-81 znézorfiuji jednotlivé subkanaly [1].

4.2. SUBCAL

Pomoci subkanalového kodu SUBCAL byly nejdiive prepoditany vstupni parametry z experimentl
provedenych na THTF (tlak, hmotnostni tok, plo§na hustota tepelného toku, suchost) za ucelem ziskani hodnot
v celé testovaci Casti pfi vzniku blanového varu. Program SUBCAL je uren k vypoCtu stacionarnich
i nestacionarnich lokalnich termohydraulickych parametr chladiva metodou subkanalové analyzy pro pocateéni
i okrajové podminky palivovych svazkd i aktivni zény. Zakladni model je tvofen ¢tyimi diferencialnimi
rovnicemi, které jsou feSeny diferencni metodou v dvourozmérné siti soufadnic - prostorové a ¢asové. Cilem
feSeni je znalost hmotnostniho prutoku, mérné entalpie, suchosti, teploty a tlaku chladiva v kazdém subkanalu
a v kazdém axialnim vypoctovém tseku [1].

4.3. PROVEDENE VYPOCTY

Nasledné byly naprogramovany v jazyku Python jednotlivé vztahy pro vypocet prestupu tepla v geometrii
svazku proutkll. Vystupni hodnoty ze subkanalového kddu byly podrobeny témto vypocltim za pouziti vyse
uvedenych korelaci. Ke zjisténi vS§ech parametr pro vypocet byly pouzity tabulky vody a vodni pary IAPWS 97.

Vysledkem vypocti byla teplota stény, kterd byla rovnéz iterovanou hodnotou. Bylo iterovano pomoci
metody puleni intervalli s maximalnim po¢tem kroku pro iteraci 1000 a chybou aproximace 1E-5. Tato teplota
vsak byla teplotou v jednotlivych subkanalech. Pro porovnani s experimentalnimi daty ur¢enymi na povrchu
jednotlivych proutkd bylo potieba ze 4 hodnot urcit aritmeticky primeér. Dale bylo potfeba interpolovat mezi 275
axidlnimi hodnotami uréenymi koédem SUBCAL, aby byla obdrzena hodnota pfesné v misté umisténi
termoclank.
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Nékteré experimenty mély velmi nizkou hustotu hmotnostniho toku, a tak z celkového poctu 22 experimenti
jich bylo vybrano 17. Ve vsech ¢astech samoziejmé nebyl pozorovan blanovy var, proto se vycet dat zizil jen na
ty, kde byl tento jev zaznamenan.

Vysledna spoctena teplota stén byla porovnana s experimentalnimi hodnotami a v zavére¢ném hodnoceni je
vybran nejvhodnéjsi vztah pro vypocet piestupu tepla v zakrizové oblasti v geometrii svazku palivovych proutkl
obtékanych podélnym proudénim.

4.4. VYSLEDKY

Vystup z vypoctd byl vybran kviili piehlednosti v grafické podobé. Na jednu osu byly vyneseny
experimentalni hodnoty teploty stény ziskané z experimentt THTF a do druhé byly zvoleny hodnoty vypoctené
teploty stény podle riznych korelaci. Do grafu byla pfidana diagonalni pfimka, kterda pomaha pii ¢teni vysledku.
Cim vice se jednotlivé body oddaluji od pfimky, tim hori je uréeni teploty stény danou korelaci. Vypocetni
vztah muze bud’ nadhodnocovat vysledky, to znamena, Ze vypoctend teplota stény je vEtsi nez experimentalni.
U podhodnoceni je tomu naopak. Obecné jsou pro havarijni vypoéty podhodnocujici korelace nevhodné, protoze
udéavaji mensi hodnotu, nez ktera je ve skute¢nosti.

Kromé korelaci Miropolskiy (Obr. 5) a Dougall-Rohsenow pfi teploté stény vSechny nadhodnocuji. Vztahy
Dougall-Rohsenow pfi teploté blany a Groeneveld 5.9 sice nadhodnocuji, ale pomérné hodné se odchyluji od
experimentalnich dat, zvlasté pii nizkych tlacich a vysokych pritocich. Naméfenym hodnotdim nejlépe
odpovidaly vztahy Groeneveld 5.7 (Obr. 2), Condie-Bengston (Obr. 3) a Groeneveld-Delorme (Obr. 4).
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Obr. 2 a 3: VVztah Groeneveld 5.7 a Condie-Bengston [1].
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Obr. 4 a 5: Vztahy Groeneveld-Delorme a Miropolskiy [1].

Ke zpiehlednéni se body daji rozdélit podle urcitych hledisek. Prvnim z nich miize byt rozdéleni podle

v

Groeneveld-Delorme (Obr. 6 a 7), kde pismena znadi jednotlivé axilni polohy [1].
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Obr. 6 a 7: Vztah Groeneveld-Delorme vztaZzeny na nejniz$i a nejvyssi axialni polohu [1].

Déale je mozné délit na zakladé plosnych hustot tepelnych tokl, kde vSak nebyly pozorovany zadné
souvislosti s vysledky. Pfi porovnani z hlediska pritokt byly zjistény nepiesnosti pii nizkych prutocich u vztaht
Groeneveld 5.7 a 5.9 a naopak pfi vysokych u korelace Dougall-Rohsenow. Na zavér byly hodnoty rozebrany
podle jednotlivych hodnot tlaki. Zde se ukazalo, Ze vztahy Groeneveld 5.7 a 5.9 spolu s korelaci Condie-
Bengston udavaji horsi vysledky pfi nizkych tlacich.

Pro vypocet teploty byly kromé korelaci pouzity také Groeneveldovy tabulky, které vznikly na zakladé
shrnuti vice nez 30 000 experimentalnich dat. Bohuzel byly pfi jejich vypoctech patrné zvoleny $patné opravné
koeficienty slouzici pro star$i verze tabulek a vysledky tak byly velmi nepfesné. V Tab. 2 je uvedena statisticka
presnost jednotlivych korelaci i tabulek.
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Tab. 2: Statisticka ptesnost jednotlivych korelaci a tabulek [1].

Korelace Aritmeticka odchylka Kvadraticka odchylka
Miropolskiy -11,63 % 9,05 %
Groeneveld 5.7 7,51 % 6,94 %
Groeneveld 5.9 12,53 % 7,13 %
Groeneveld-Delorme 9,14 % 8,8 %
Groeneveldovy tabulky 22,96 % 7,93 %
Condie-Bengston 9,89 % 517 %

5. ZAVER

V této praci byly prezentovany vysledky vypocti zakrizovych piestupt tepla pfi podélném proudéni svazkem
proutkd béhem blanového varu. Na zaklad¢é experimentalnich dat ze soustavy THTF byly nejprve vstupni data
piepocitana programem SUBCAL a vysledné hodnoty byly podrobeny vypoctim podle jednotlivych korelaci.

Korelace Miropolskiy a Dougall-Rohsenow pii teploté stény dopadly nejhtie, protoZze podhodnocovaly
namétené teploty. Vztahy Dougall-Rohsenow pfi teploté blany a Groeneveld 5.9 uz nadhodnocovaly, ale pofad
se znatelné odchylovaly od naméfenych hodnot. Jako nejlepsi byly vyhodnoceny korelace Groeneveld 5.7, ktera
vykazovala horsi pfesnost pouze u nizkych tlakti a prutokd, dale korelace Condie-Bengston, ktera se odchylovala
pouze pii nizkych tlacich a kone¢né vztah Groeneveld-Delorme, u kterého se nepifesnosti projevily pouze
V nizkych axialnich hodnotéch.

Tii vybrané korelace mohou slouzit k havarijnim analyzam reaktori. K takovymto podminkdm muze
dochéazet naptiklad pii velké LOCA havarii, kde se ovS§em musi pfihlédnout k rychlému poklesu tlaku a tak bych
zde doporucil korelaci Groeneveld-Delorme, kterd se pii nizkych tlacich vyrazné neodchylovala od skuteénych
hodnot.
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Abstrakt: Prdce se zabyvad tvorbou a validaci CFD modelu pro simulaci ¢asové odezvy snimacii teploty na
horke vetvi primarniho okruhu VVER 1000 na JE Temelin. Model je validovan pomoci dostupnych vzorki dat.
Model byl odzkousen na riizné zmeny vstupnich parametrii. Model miize byt dale pouzit k simulaci reakci teplo-
meérii na ruzné havarijni stavy.

Kli¢ova slova: CFD, RTD, méreni, casova odezva

1. UVOD

systému. Jaderna elektrarna neni vyjimkou, spiSe naopak. Pokud ma byt provoz bezpecny, je nezbytn¢ nutné mit
dostatek informaci o stavu elektrarny a jejich komponent. Tyto informace ziskavame mimo jiné méfenim. Mezi
hlavni méfené idaje patii i teplota chladiva v primarnim okruhu. Tato prace se vénuje tvorbé CFD modelu tep-
lomérnych jimek a odporovych teplomért na JE Temelin, uréenych pravé pro meteni teploty ohiatého chladiva
na horké vétvi primarniho potrubi. Model slouzi pro testovani ¢asovych odezev téchto teplomérti na zmény pa-
rametrd chladiva. Vytvofeny model dava prostor k simulaci moznych havarijnich stavl a reakci teplomérti na
tyto stavy. Validace modelu je provedena podle vzorkli redlnych provoznich dat. Soucasti prace je i analyza
provoznich dat se snahou objasnit fluktuace, které se v namétenych hodnotach vyskytuji. Zna¢na pozornost je
vénovana vlivu Sitky vzduchové mezery, jez se vyskytuje mezi sténou teplomérné jimky a odporovym teplomeé-
rem, na rychlost odezvy teplomérti.

2. TVORBA A POPIS 3D MODELU A VYPOCETNI SIiTE

Postup pfi tvorbé vhodného modelu byl zvolen takovy, ze se nejdiive vytvoril celkovy model celého daného
useku potrubi, ktery se nasledné zjednoduSoval. Tento postup byl zvolen ve snaze minimalizovat chyby, které by
mohly vzniknout pfi tvorb€ jiz rovnou zjednoduseného modelu.

3D model teplomérné jimky a méticiho trnu jsou k vidéni na obr. 1. Na obr. 2 je pak k vidéni model potrubi s
jimkami a méficimi trny. V potrubi je umisténo Sest téchto teplomérd, které jsou vlozeny do teplomérnych jimek
a ty jsou nasledné pfivareny k potrubi. Teplomérna jimka je uloZena tak, ze jeji konec zasahuje 130 mm do
proudu a to od obvodu potrubi. Model byl vytvotfen na zaklad¢ pouziti vyukovych materiali z predmétu MJE -
ZS 2015 [1].

Obr. 1: 3D model teplomérné jimky a méficiho trnu
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Obr. 2: 3D model potrubi s jimkami a méticimi trny

2.1. ZJEDNODUSOVANI 3D MODELU

Pti zjednodusovani 3D modelu byl kladen diiraz na to, aby doslo k co nejvétsi ¢asové uspoie pii naslednych
vypoctech a zaroven k co nejmensimu zkresleni vysledkd. Z diivodu zna¢né komplikovanosti vypoctu tepelnych
ztrat z potrubniho useku do okoli se tyto ztraty zanedbaly — potrubi je zaizolované a zanedbani tepelnych ztrat by
nemélo vysledek nijak zasadné€ zkreslit. Toto zjednoduseni fyzikalniho modelu pak otevielo dvete k zjednoduso-
vani i na urovni 3D modelu.

Pfi vypoctu se naptiklad viibec neuvazuje samotné potrubi. 3D model obsahuje pouze objem uvniti potrubi,
ale samotné ocelové potrubi jiz neni v modelu obsazeno. Zmény teplot v ocelovém potrubi by neovlivnily cho-
vani odporovych teplomért a vedly by jen k vétsi narocnosti vypoctu. Déle doslo k redukci modeld jimek a
méficich trni. U nich se také neuvazuji tepelné ztraty do okoli, a to kvuli jejich rozmérim a izolaci. S ohledem
na to, ze nejdilezitéjsi udaj je teplota na konci méficiho trnu, doslo ke znaénému zjednoduseni jimky. Prestup
tepla z média do jimky bude znaény a zmény na jednom konci jimky se projevi na druhém konci jimky jen mi-
nimalné.

To samé plati pro méfici trn, kde ke zjednoduseni vedla i skute¢nost, ze mezi jimkou a trnem je z divodu
smontovatelnosti jistad vile. Tato montazni vile je v fadu desitek mikrometrti. Prostor vznikly jako disledek
montazni vile (mezi jimkou a méficim trnem) je vypInén vzduchem. Na obrazku €. 3 je zobrazen detail ulozeni
trnu v jimce.

Vzduchova

/ / mezera

Teplomérn4 / / 4 / Meéfici trn

jimka

Vngjsi / Vnitni

pfwrch pf)vrch

jimky 9% e Jimky
e

Obr. 3: Rez teplomérnou jimkou a méficim trnem
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2.2. TVORBAVYPOCETNI SITE

Kromé zjednodusovani 3D modelu bylo nutné provést i jeho roz¢lenéni na jednotlivé useky. To pomohlo k
dosazeni vhodné kvality sité pii zachovani ptijatelného poctu bunék. Vypocetni sit’ byla vytvofena v programu
ANSYS Meshing. Na obr. 4 je pohled na vytvofenou sit’ s ozna¢enim jednotlivych oblasti. Ve vstupni oblasti
(1), ktera mé délku zhruba 3 m, bylo vyuzito kvadrovych elementl. Stejn¢ tak v oblasti vystupni (3). Elementy
jsou zde mirné prodlouzené ve sméru proudéni. V oblasti kolem teplomérnych jimek bylo pouzito Etyfstént.
Jimky zasahuji do proudu, z toho divodu zde ocekavame vznik virti, a proto zde byla sit’ oproti oblasti 1 a 3
zahusténa.

Vytvoreni kvalitni sité je nutnou podminkou pro obdrZeni relevantnich vysledkt pii CFD analyze. V pripadé
nami feSeného problému bylo nutné zohlednit i fakt, Ze vnitini primér potrubi ma 0.85m a Sitka vzduchové
mezery se pohybuje v fadech desitek mikro metrti. Pfechod mezi témito oblastmi musi byt plynuly (viz obr. 5) —
nasledkem je delsi vypocetni ¢as. K zhodnoceni vhodnosti navrzené sité byla provedena citlivostni analyza.

K obdrZeni co nejptesnéjsiho feseni je také zasadni vytvotit vhodnou vypocetni sit’ i v okoli stén potrubi. Na-
roky na tuto sit’ jsou dany volbou metody modelovani proudéni v blizkosti stény. Nespravné namodelovani
proudéni u stény mize neptiznivé ovlivnit vysledky v celém proudovém poli. Pro Géely této prace bylo vhodnéj-
§i zvolit sténovou funkci a to vzhledem k celkovym rozmérim potrubi a rozmérim mezni vrstvy - podrobné
modelovani proudéni u stény by bylo vypocetné piili§ naroc¢né.

Vystup

média z

potrubi i a0 100000 () s o
260,00 75000

Obr. 5: Rez vypocetni siti v misté méticiho trnu
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3. VALIDACE VYTVORENEHO MODELU

K validaci vytvoieného celkového modelu (tedy 3D modelu, vypocetni sit¢ a CFD modelu) bylo pouzito jiz
feCeného vzorku skuteénych naméfenych dat. CFD model, stejné jako vypodty, byly provedeny v programu
ANSYS Fluent. Jako okrajové podminky pro vypocet byli pouzity profily veli¢in na vstupu do potrubi na horké

vvvvvv

CFD analyzy programem Fluent.

S poskytnutymi vstupni parametry byla nésledné provedena CFD simulace. Kone¢nym cilem bylo dosaZeni
co nejveétsi shody mezi vysledky simulace a naméfenymi daty, pii zachovani fyzikalnosti proudového pole. Pro
vypocet byl pouzit model k-& Realizable. Jedna se o dvou rovnicovy model navrzeny k simulacim turbulentniho
proudéni. Ze se uvniti potrubi jedna o &isté turbulentni proudéni jasné ukazuje vypo¢itana hodnota Reynoldsova
¢isla Re = 8,62 - 107. CFD simulace byla pro valida¢ni vypocet provedena s neménnym nastavenim parametrti
na vstupu do potrubi.

Na obr. 6 je porovnani mezi vysledky CFD simulace a vzorku provoznich dat. Parametry vstupniho profilu,
které jsou pouzity jako okrajové podminky, ale s velkou pravdépodobnosti nebudou odpovidat proudéni v potru-
bi - v Case, ze kterého pochazeji jednotlivé vzorky provoznich dat. Snaha dosahnout co nejvétsi shody mezi
vzorkem provoznich dat a CFD simulaci vedla k obdrzeni fyzikalné nemoznych vysledkl. Ze vSech moznych
valida¢nich vypoctt byl proto zvolen takovy, ktery dosahuje dostate¢né shody mezi realitou a simulaci, ale zaro-
venl zachovava fyzikalnost vysledkd. NejvEtsi neshoda pak vznikd na teploméru RTDO008, kde je rozdil mezi
provoznimi daty a simulaci 5,6 °C , ale 1 pfes jednotlivé rozdily doslo k dostate¢né shod¢ ale hlavné fyzikalnosti
vysledkt. Tyto vysledky pak poslouzily jako pocate¢ni stav pro ¢asové proménné simulace. V ptiloze je dale k
vidéni postupny vyvoj teplot a rychlosti proudového pole v jednotlivych vzdalenostech od vstupu do potrubi.

326

324

322
320
318
316
314
312
310

RTDOO03 RTDO04 RTDOOS RTDO06 RTDOO07 RTDO008

Teplota [°C]
= b

-

M Experimentalnidata M Vysledek simulace_inverse

Obr. 6: Porovnani vysledktt CFD simulace a vzorku redlnych dat
4. REAKCE CFD MODELU NA ZMENY PARAMETRU MEDIA

Pro ovéfeni ¢asové odezvy namodelovanych teplomért byl proveden CFD vypocet pro skokovou zménu tep-
loty na vstupu do potrubi. Na vstupu doslo ke skokovému snizeni teploty o 10 °C. Z vysledkd vyplyva, ze vytvo-
feny model reaguje na zmény v proudovém poli, ale doslo k objeveni nové skute€nosti, ovliviiujici reakce tep-
loméru: Casova odezva je velice silné ovlivnéna Sitkou vzduchové mezery, ktera vznikne v disledku vyrobnich
vali méticiho setu. Jesté pred zapocetim Casove zavislych simulaci byl zhodnocen vliv jednotlivych zptsobt
pienosu tepla na celkovém tepelném toku. Z vypocta vyplyva, ze nejvétsi vliv ma pienos tepla kondukcei - 99% z
celkového tepelného toku. Zbylé procento pak piipadd na radiaci. Konvekce by se podle vypocti na pifenosu
tepla neméla viibec podilet, coz bylo ovéfeno i nasledovnou CFD analyzou. Pro zjednoduSeni modelu byla proto
uvazovana jen kondukce.
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4.1. VZDUCHOVA MEZERA A CASOVA ODEZVA TEPLOMERU

Meéfici trn ma urcité vyrobni tolerance, které zarucuji smontovatelnost méficiho trnu a jimky a nam udavaji
mozné rozpéti Sitky vzduchové mezery. Maximalni a minimalni vyrobni viile (coZ je v podstaté dvojnasobek
sitky vzduchové mezery) je pak:

Vinax = 26max = Djtmka-max — Aern-min = 3,07 mm — 2,97 mm = 0,1 mm = 100 um

Vinin = 20min = Djmka-min — Qtrn-max = 3,00 mm — 2,98 mm = 0,02 mm = 20 um

M

chu v porovnani s austenitickou oceli, ze které je vyrobena jimka a méfici trn — pfi teploté 320 °C ma vzduch
témét 400 nasobné mensi tepelnou vodivost nez austeniticka ocel.

Pro dané vyrobni tolerance tedy vychazi maximalni $iftka vzduchové mezery &,,,, = 50 pm a minimalni
Omin = 10 um . Na obr. 7 je zobrazena ¢asova odezva teploméru RTD003 na fe¢enou skokovou zménu pii 8,
Vnéjsim povrchem jimky rozumime povrch hrotu teplomérné jimky v kontaktu s médiem. Vnitini povrch jimky
se nachazi také na hrotu teplomérné jimky, ale ten jiz neni v kontaktu s médiem v potrubi, ale se vzduchovou
mezerou. Koneéné kiivkou, ktera je v legendé oznafena jako RTDO003, rozumime objemové zprimérovanou
hodnotu teploty samotného hrotu méficiho trnu. Jednotlivé plochy jsou vyznaéeny na obr. 3.

324

322 o

320

318 \\
316 \
314

312

Teplota[°C]

¢as[s]

s \/NEjSi povrch jimky — wemm\/nitini povrch jimky RTD003

Obr. 7: Casova odezva teploméru pii ifce vzduchové mezery 10 um

Na grafu je viditelny cas, ktery potfebuje médium na vstupu s novou teplotou k dosazeni teplomérnych ji-
mek-— jde ptiblizné€ o 0,2s (zapis dat byl proveden po 0,05s, proto jde jen o ptiblizny odhad). Za vyrovnani teplot
je zde predpokladano dosazeni 99% rozdilu od ustaleného stavu pied zménou k ustalenému stavu po zmeéné.
Hodnota 99 % byla zvolena proto, Ze byl provadeén jen 30s vypocet a pro &,,,, by ani za tuto dobu nedoslo k
uplnému vyrovnani teplot. Na vn&j§im povrchu jimky pak dojde k vyrovnani teplot za 0,75 s — vyrovnani teplot
na 99 % (tedy z 323,025 °C na 313,125 °C). Na vnitinim povrchu jimky pak za 3,45 s. K vyrovnani teplot mezi

vvvvv

dojde za 4,85 sekundy (tedy teplota na méticim trnu poklesne z 323,08 °C na 313,12 °C).

V tabulce 1 je porovnani ¢ast potiebnych k vyrovnani teplot (na 99 %) pti dvou meznich sitkach vzduchové
mezery. PH 6,4, bude vyrovnani teplot trvat zhruba 3,2nasobné déle, nez pii &y, VIiv $itky vzduchové me-
zery na odezvu teploméru je znacny. Nebude zde ale platit, ze kolikandsobné se zvysi Sitka mezery, tolikrat se
zvysi Cas potfebny k vyrovnani teplot. Pfenos tepla bude ovlivinén mnoha faktory a ovétfeni simulace analytickou
cestou by bylo velice naro¢né. Pii 6,,,,dojde rychleji k vyrovnani teplot na vnéj$im povrchu jimky, coz miZze

M

pted ustalenim stavu vyssi teplotu nez médium v potrubi (pii skokovém sniZeni teploty).
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Tab. 1: Porovnani ¢asovych odezev jimek na skokovou zménu teploty At = 10 °C, na vstupu pro rizné Sitky
vzduchové mezery

(5min 6max

Vnéjsi povreh jimky [s] 0,75 0,65
Vnitini povrch jimky [s] 3,45 54

RTDO003 [s] 4,85 15,55

42. CASOVA ODEZVA TEPLOMERU NA UMELE VYVOLANE OSCILACE

Z analyzy vzorkl provoznich dat je mozné vypozorovat vyskyt fluktuaci. Ty se pro jednotlivé teplomery lisi.
Byla provedena simulace, ve které byla na vstup do potrubi vlozena skute¢na fluktuace, vyextrahovana z pro-
voznich dat. Pro zkoumani oscilaci byl znovu vybran teplomér RTDO003. U ostatnich teplomért jsou oscilace
obdobné, jen nemaji napiiklad takovy rozptyl teplot. Z experimentalnich dat byl vybran 25 vtefinovy usek, ve
kterém dochdzelo k nejvyraznéjsimu kolisani naméfenych teplot.

Tyto oscilace pak byly vlozeny do vstupnich profilil a nasledné byla provedena simulace. Vzorek dat byl na-
meéfen ve vtefinovych intervalech a takto byl vlozen i do vstupnich profild. Tim se samoziejmé dopoustime chy-
by, nebot’ zmény ve skutecnosti nebudou probihat skokové, ale spojité. Navic se kazda zména projevi se zpozdé-
nim zhruba 0,2 s, coZ je Cas, za ktery se dostane médium od vstupu do potrubi k jimkam. Pro nase Gcely ale tato
zjednoduseni nebudou prili§ vadit, nebot’ hlavnim ucelem je zkoumani vlivu $ifky vzduchové mezery na odezvu
teploméru.

Na obr. 8 je pak porovnani odezvy teploméru na oscilace pii krajnich Sitkach vzduchové mezery. Z prubéhu
teplot je zfejmé, ze ¢im mensi vzduchova mezera, tim vérnéji zachytime zmény teploty média. Naopak pii Sirsi
vzduchové mezefe nebude teplomér stihat dostatecné rychle reagovat na zmény teploty média. Vysledky jsou
uvedeny jen pro teplomér RTD003, nebot’ pfi zkoumani ostatnich teplomért dostaneme identické vysledky ode-
ZeVv.
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Obr. 8: porovnani odezvy jimky na uméle vyvolané oscilace teploty pti 0,458 Omin- CDF simulace (RTDO003)

Pokud bychom zanedbali vSechny ostatni mozné pficiny oscilaci a za jedinou pfi¢inu bychom povazovali
skute¢né jen zmény teploty média, pak by vliv mezery mél zasadni vliv na naméfené hodnoty na teplomérech.
Lze s jistotou fict, ze kazdy méfici set bude original. Tim je mysleno, Ze rozmeéry jednotlivych méticich trni a
teplomérnych jimek se budou lisit. Je ziejmé, ze zména Sitky vzduchové mezery v hodnotach vyrobnich toleran-
ci bude mit zasadni vliv na odezvu teploméru na zmény v méteném médiu.
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5. ZAVER

Vysledkem této prace je vytvoieny vypocétovy model hlavniho cirkula¢niho potrubi a teplomérné jimky s od-
porovym teplomérem. Validace modelu byla provedena pomoci vzorki redlnych provoznich dat. Ze vSech moz-
nych valida¢nich vypoctl byl zvolen takovy, ktery dosahuje dostatecné shody mezi realitou a simulaci, ale zaro-
ven zachovava fyzikalnost vysledki. Casové odezvy teploméri ve vytvoreném modelu byly ozkouseny pomoci
skokové zmény teploty média - ta byla na vstupu do potrubi skokové snizena o 10. Z vysledki vyplyva, ze vy-
tvofeny model reaguje na zmény v proudovém poli, ale doslo k objeveni nové skutecnosti, ovliviiujici reakce
teploméru: ¢asova odezva je velice siln€ ovlivnéna $ifkou vzduchové mezery, ktera vznikne v disledku vyrob-
nich vili méficiho setu. Casové odezvy méficiho setu silné ovlivitji jiz i zmény $itky mezery v hodnotach vy-
robnich toleranci (desitky um). Z toho vyplyva, ze kazdy méfici set bude original, se svoji vlastni ¢asovou kon-
stantou.

Z analyzy vzorkt provoznich dat je také mozné vypozorovat vyskyt fluktuaci. Ty se pro jednotlivé teploméry
lisi. Byla provedena simulace, ve které byla na vstup do potrubi vlozena skute¢nd fluktuace, vyextrahovana z
provoznich dat. Velikost tepelného toku do teplomért a s tim rychlost jejich odezvy znovu velice zavisi na Sifce
vzduchové mezery. Pokud by byla uvazovana nejvy$si mozna $ifka mezery, mohly by namétfené fluktuace teplot
ve skutecnosti odpovidat vétsim zménam v teplotach média, nebot’ vzduchova mezera znaéné tlumi ptestup tepla
a teplomér pak nestihd zaznamenat ndhlé mensi zmény v médiu. Mtze ovSem také dochazet k vibracim méficiho
trnu uvnitt jimky, ¢imz by mohlo dojit k pfimému doteku méficiho trnu a jimky a tim k zvétSeni tepelného toku
mezi trnem a jimkou. Pfesnou pfic¢inu fluktuaci nepdjde urcit, dokud nebudeme znat piesné umisténi a chovani
méficiho trnu v jimee pii provozu - cozZ je v praxi neptredstavitelné. Otazkou je, zda ma dalsi zkoumani vyznam a
zda pro skute¢ny provoz nebudou postaovat zprimérované hodnoty naméienych teplot.
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PRILOHY

A - O
Vstup
+1m
Teplota [°C] Rychlost [m/s]
32626 2231
325.43 l 21.19
32460 20.08
32377 18.96
32295 17.85
2212 16.73
92128 15.62
32046
31963 Vstup :;2
318.80
317.97 +2m :i?;
317.14 10.04
316.31
31548 | \ :j:
31465
31383 :.g
313.00 g
31217 450
311.34 95
31051 223
wnos o®
Vstup
+3m
‘ RTD003
Rovina RTD
Vstup RTD006
+3,56 m
r -
RTD00S RTD004
RTDO00T RTDO005

Pfiloha 1: Teplotni a rychlostni kontury v zévislosti na poloze od vstupu (¢asové nezavislé feseni)
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