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14:45 - 15:00
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Geant4 model reak¢ni vakuové komory CLID

Martin Ansorge!?

E-mail: martin.ansorge@fjfi.cvut.cz

! Ceské vysoké uceni technické v Praze, Fakulta jadernd a fyzikdlné inZenyrska Katedra jadernych reaktori,
V Holesovickdch 2, Praha 8, 180 00, Ceskd republika
2Ustav jaderné fyziky, Akademie véd CR, Hlavni 130, 250 68 Husinec — Rez, Ceskd republika

Abstrakt: Na OJR UJF v Rezi probihd jiz nékolik let vyvoj nové detekcni sestavy CLID (z ang. Cham-
ber for Light lon Detection). Vakuovad komora 0sazena kiremikovymi teleskopy je navrZena pro meéreni
dvojitych diferencialnich ucinnych priifezii lehkych nabitych castic, které vznikaji pri jadernych inter-
akcich indukovanych rychlymi neutrony s kinetickymi energiemi do 35 MeV. Motivaci pro konstrukci
zarizeni CLID je predevsim testovani, ovérovani a kvalifikace materialii vhodnych pro pouziti ve fiiznich
reaktorech (ITER, DEMO) a dalsich s fuzi souvisejicich zarizenich (IFMIF). Soucasné s vyrobou a 0sa-
zovdnim nové detekcni komory probiha i vyvoj pocitacového modelu pro Monte-Carlo simulace v pro-
stredi Geant4. Predmétem prezentace bude predevsim predstaveni soucasnych a zamyslenych moznosti
Geant4-modelu reakcni komory, jakozto i predstaveni prvnich experimentalnich dat.

Kli¢ova slova: Monte-Carlo, simulace, Geant4 model, rychlé neutrony, detekcni systém, vakuova ko-
mora, kremikové detektory

1. UVOD

Isochronni cyklotron U-120M provozovany Ustavem jaderné fyziky (UJF) v Rezi u Prahy je jiz fadu let vyu-
zivan k produkei rychlych neutront v energetickém rozmezi (18-33 MeV) [1]. Od roku 2016 je na cyklotronu U-
120M moznost kolimovat rychlé neutrony do svazki o primérech 3 cm a 9 em. Konstrukce kolimatoru byla mo-
tivovana predevsim experimenty s polovodicovymi detektory online pro detekci gama a nabitych astic z jader-
nych reakci vyvolanych v materialech rychlymi neutrony. Soucasné s konstrukci kolimatoru byla konstruovana i
vakuovéa komora pro detekci lehkych nabitych &astic (p, d, t, He®, o) z jadernych interakci indukovanych rychlymi
neutrony. Vakuova reakéni komora CLID umoziiuje svou konstrukci méfeni dvojitych G¢innych prifezi, tedy
udinnych prifezi diferencovanych v zavislosti na uhlu interakce a kinetické energii primarnich neutronti (ziskané
metodou Time-of-Flight). Znalost piesnych jadernych dat pro interakce vyvolané rychlymi neutrony pfispiva
k zptestiovani evaluaci v knihovnach jadernych dat, a je tak pfinosna mimo jiné pfi transportnich vypoctech a
simulacich v aplikacich spjatych s fuznimi technologiemi ¢i ADS systémy (z ang. Accelerator-Driven System)
[2,3].

Svou konstrukei je nova vakuova komora detekéni systém sestavajici az z 16 kiemikovych detektort sdruze-
nych do osmi tzv. teleskopti — kazdy sestava z priletového a zavérného detektoru. Vzhledem k velké variabilité
koncepci budoucich experimentti je vyvijen i po¢itatovy model reakéni komory, ktery umozni efektivni ptipravu
experimentl a podpirmé simulace pro vyhodnoceni vysledki. Model komory byl vytvofen v Monte-Carlo simu-
laénim prostiedi Geant4 [4, 5], které umoziiuje modelovat jaderné interakce v Sirokych spektrech energii pro riizné
typy ¢astic. Geant4 je modularni prostiedi psané v programovacim jazyce C++, které poskytuje uZivateli vysokou
miru variability pfi tvorbé konkrétniho simula¢niho softwaru.

2. VYVOJOVE PROSTREDI GEANT4

Pii vytvaieni modelu vakuové komory bylo v prostiedi Geant4 (verze 10.5) tieba vybrat ¢i naprogramovat
jednotlivé moduly, které maji na starost modely fyzikalnich procest, geometrického uspotadani materialu
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v prostoru, produkci primarnich Castic, ukladani a strukturovani vyslednych velicin a dalsi funkce, které budou
popsany v nasledujicich odstavcich.

2.1. FYZIKA

V soucasné verzi nabizi Geant4 tzv. fyzikalni listy, které jsou ve smyslu jazyka C++ tfidami sdruzujicimi sou-
bory validovanych fyzikalnich model pro dané skupiny ¢astic, interakci a energii. V soucasné verzi simula¢niho
softwaru CLID je implementovana tfida fyzikalnich modeld s nazvem QGSP_BIC, respektive QGSP_BIC_HP
[6]. Akronym HP (z ang. High Precision) je dulezité zminit, nebot’ symbolizuje pouziti pfesnych modeld a ucin-
nych prifezd z knihoven jadernych dat (G4ANDLA4.5 [7]) pro interakce neutrond s latkou pfi kinetickych energiich
pod 20 MeV. Maximalni Kinetické energie primarnich neutront produkovanych na urychlovac¢i U-120M dosahuji
k 35 MeV. V rozmezi 20-35 MeV jsou evaluovana data z jadernych knihoven nahrazena parametrizovanymi mo-
dely.

2.2. GEOMETRIE

Pro co nejptesn&jsi ptiblizeni ke skute¢né geometrii vakuové komory byl do prostiedi Geant4 konvertovan
CAD model vakuové komory, ktery byl vytvoren pro tcely konstrukce realné vakuové komory do soucasné po-
doby. Za timto uéelem bylo vyuZito rozsifeni CADMesh [8], které umoziiuje pievadét 3D modely typu PLY a STL
do objekt srozumitelnych prostiedi Geant4, jako jsou G4TessellatedSolid a G4Tet. V soucasné implementaci jsou
tak veskeré konstrukéni celky kromé reakénich ter¢ikii a kiemikovych detektorti modelovany pomoci G4Tessella-
nut, coz je ve srovnani s geometriemi definovanymi standardnim zptisobem ¢as dlouhy, nicméné pti simulacich
trvajicich stovky minut je del$i inicializace ospravedlnitelna. Na obrazku 1 Ize porovnat Geant4 model vakuové
komory s realnou geometrii.

Geant4 CLID

Obr. 1: Vlevo 3D model reakéni vakuové komory v prostiedi Geant4. Vpravo fotografie komory.
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2.3. ZDROJOVY CLEN

Zdroj primarnich ¢astic je béhem simulaci fizen téidou G4GeneralParticleSource. Ta umoziuje variabilné na-
stavovat parametry jako jsou poloha, typ Castic, energetické a uhlové rozdéleni a dalsi, a to pomoci tradi¢nich Ul
(z ang. User Interface) ptikazt, tedy bez nutnosti kompilovat cely program pii zavadéni novych parametrt. Pfi
skuteénych experimentech s vakuovou komorou jsou primarnimi ¢asticemi rychlé neutrony kolimované do uzkych
svazkil za pomoci 1,6 m dlouhého kolimatoru sestaveného z zeleznych a polyethylenovych bloki.

Na obrazku 2 je zachycen zdroj primarnich neutront (zelené tsec¢ky) simulovany v prvnim piiblizeni jako
dokonale kolimovany svazek rovnobézné s 0sou z se pohybujicich neutronli. Pfedmétem zajmu simulaci jsou a
budou sekundarni, pfedev§im pak nabité, ¢astice. Z toho divodu si Ize na obrazku 2 pov§imnout, Ze byla pozmé-
néna fyzika interakci neutronti v centralnim teréiku, kdy implementaci t¥idy G4GenericBiasingPhysics byl donu-
cen podstoupit interakci s materialem teréiku. Vybér konkrétniho zpiisobu interakce nebyl dale ovlivnén.

Obr. 2: Obrazek zachycuje Geant4-simulaci kolimovanych neutront (zelené) produkujicich sekundarni ¢astice
v testovacim PE teréiku. Na ¢erveném oto¢ném stole je umistén teleskop s kiemikovymi detektory.

2.4. UKLADANI SIMULOVANYCH DAT

K ukladani cilovych veli¢in simulace je s vyhodou vyuzito predptipravené implementace obecné znamého pro-
sttedi ROOT [9]. Kfemikové detektory uspofadané dle realné piedlohy do tzv. teleskopt jsou v prostiedi Geant4
registrovany jako citlivé detektory pomoci tfidy G4MultiFunctionalDetector, ktera umoziuje zaznamenavat a fil-
trovat veli¢iny vztaZzené k danému typu Gastice interagujici s aktivnim objemem detektoru. Do ROOTovského
vystupniho souboru je tak pro kazdy detektor zapisovana energie deponovana interagujici ¢astici. Je rozliSovano
mezi lehkymi ionty (e*, e, p, d, t, *He, ), neutrony, y fotony. Pro kazdy detektor a typ ¢astice je zaznamenano
energetické spektrum a v piipad€ koincidence jsou ukladana i koincidencni energeticka spektra. Dale jsou zazna-
menana energeticka spektra sekundarnich &astic, které vylétnou z centralniho teréiku po interakci vyvolané pri-
marnim neutronem.

15



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

3. PRVNI SROVNANI S EXPERIMENTALNIMI DATY

Od konce srpna roku 2019 je reakéni vakuova komora provozovana na OJR UJF AVCR v testovacim rezimu.

Od té doby byly provedeny dvé méteni na kolimovanych svazcich rychlych neutront, jejichz hlavnim uc¢elem bylo
testovani novych komponent akviziéni trasy (pfedzesilovace, digitizér atd.) jakozto i vakuovych systémi samotné
komory. Pro ugely posledniho testovaciho méfeni byly neutrony produkovany v reakci p(34 MeV)+°Be(tloustky

2,5 mm).
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Obr. 3: Experimentalni koinciden¢ni energetické spektrum sekundarnich nabitych ¢astic. Na ose X je vynesena
energie deponovana v zavérném detektoru (tloustky 5 mm), na 0se y je vynesena energie deponovana v prileto-
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vém detektoru (tloustky 150 pm).
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Obr. 4: Nasimulované koincidenéni energetické spektrum sekundarnich nabitych ¢astic. Na ose x je vynesena
energie deponovana v zavérném detektoru (tloust’ky 5 mm), na 0se Y je Vynesena energie deponovana v prileto-

Na obrazku 3 a 4 jsou grafy zachycujici Cetnost ¢astic v zavislosti na energii dE deponované v priletovém
detektoru (tloustky 150 um) vici energii E-dE deponované v detektoru zavérném (tloustky 5 mm), ve kterém se

vém detektoru (tloustky 150 pm).
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Castice zastavi. Takto interpretovana data umoziuji snadné rozliSeni ¢astic dle typu v zavislosti na velikosti ioni-
zaénich ztrat v kiemiku pro dany typ ¢astice. Na obrazku 3 jsou zobrazena data z méfeni, pti kterém byl teleskop
s kfemikovymi detektory nastaven pod tthlem 36,4 ° vii¢i ose kolimovaného svazku neutronti. Neutrony dopadaly
na polyethylenovou (PE) folii tloustky 180 pm umisténou v centru reakéni vakuové komory a natoéenym pod
uhlem 30 ° vici ose kolimovaného svazku. Na obrazku 4 je pro kvalitativni vizualni porovnani experimentu a
simulace zobrazen graf nasimulovanych dat pro geometrické uspofadani odpovidajici vyse popsanym parametram
testovaciho mé&feni. Spektrum z obrazku 4 vzniklo simulaci 10° primarnich neutronfi a za podminky, kdy kazdy
primarni neutron, ktery vstoupil do PE fblie, interagoval s materidlem ter¢iku. Energetické spektrum primarnich
protont v simulaci bylo uréeno Gaussovym rozdélenim se sttedni hodnotou 28 MeV a hodnotou sigma 3 MeV.

4. DISKUSE A ZAVER

Bylo ukazano, ze Monte-Carlo simula¢ni software CLID vystavény na nejnovéjsi verzi prostiedi Geant4 je
schopen simulovat interakce neutront s latkou. V sekci 3 byl graficky porovnan vystup z testovaciho méteni s re-
ak¢ni vakuovou komorou se simulaci téZe geometrie. Z tohoto kvalitativniho porovnani je ziejmé, ze v prvnim
pribliZzeni fadové odpovidaji vzajemné poméry ¢etnosti jednotlivych typii ¢astic i jejich energie skute¢nosti. S oh-
ledem na testovaci charakter experimentu nebylo zatim vyhodnoceno energetické neutronové spektrum v absolut-
nich hodnotach. Z toho divodu nelze provést srovnani absolutnich hodnot simulace vs. experiment. Nicméné
z provedeného srovnani vyplyva do budoucna velmi pozitivni zjisténi, ze simula¢ni software CLID bude Vv pfipadé
potieby vhodnym prostiedim pro porovnavani experimentalnich dat s fyzikalnimi modely a evaluovanymi jader-
nymi daty implementovanymi v $iroce pouzivaném prostiedi Geant4.

V béZnych podminkach experimentalni fyziky nalezne ptedstaveny model prozaictéjsi vyuziti pii ovéfovani
spravnosti energetickych Kalibraci, dohledavani jadernych interakci s nejvétsim prispévkem k danému jevu, ¢i pii
urovani prostorového uhlu pod kterym ,,vidi teleskop s kiemikovymi detektory produkéni ter¢ik umistény v cen-
tralni pozici reakéni komory. Analyticky ¢i numericky vypocet prostorového uhlu pro geometrii s nebodovym
zdrojem a detektorem osazenym kolimatory je velmi naro¢ny a pouze piiblizny. K nalezeni pfesného prostorového
thlu Ize s vyhodou vyuzit Monte-Carlo ptistupu, kdy je prostorovy uhel mezi zdrojem a detektorem urcitelny
jednoduchym pomérem mezi ¢asticemi detekovanymi ku v§em ¢asticim izotropné vyzafovanym z povrchu zdroje
do prostorového thlu 4.

Do budoucna bude simula¢ni model CLID rozsifovan o dalsi funkcionality. Ptedev§im bude implementovano
ukladani detekovanych veli¢in do ROOTovské struktury TTree v rezimu udalost za udalosti. Uzivatel tim ziska
moznost zpétné€ vykreslovat histogramy rozliénych parametrii kdykoli po ulozeni vystupniho souboru simulace.
Dale bude implementovano naditani primarnich ¢astic z WSSA souboru, které mohou byt produkovany jakozto
vystupni soubory z prostfedi MCNPX. Samotna fyzika kolimatoru je totiz netrivialni zalezitosti a kolimované
neutrony nevylétavaji z kolimatoru po striktné paralelnich drahach a jejich rozloZeni po prufezu kolimatoru nemusi
byt striktné homogenni. Z tohoto diivodu je tieba vénovat dalsi pozornost modelovani samotného transportu rych-
Iych neutronii pies kolimator, k ¢emuz je vyhodné vyuzit simulaéni prosttedi MCNPX. Spektra ¢astic vystupuji-
cich z kolimatoru Ize v MCNPX ulozit do formatu WSSA. Z tohoto formatu bude mozno naéist kolimované ¢4s-
tice do prostiedi Geant4 pomoci utility MCPL [10].
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Analyza neutronovych oscilaci zpisobenych vibracemi palivo-
vého proutku
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Abstrakt: Prispévek se zabyvd moznostmi vyuziti frekvencni analyzy na Skolnim reaktoru VR-1 pro
identifikaci periodickych zmén reaktivity. Soucasti prdace byl vyvoj a konstrukce nového experimental-
niho vybaveni pro generovani neutronovych sumi a simulaci vibraci palivového proutku.

Kli¢ova slova: analyza neutronovych sumii, FFT analyza, vibrace palivového proutku

1. UVOD

Diagnostika jaderného reaktoru s vyuzitim analyzy neutronového Sumu je postavena na relativné jednoduchém
principu, zobrazeném na Obr. 1. Pti ustaleném provozu jaderného rektoru v idealnim piipadé nedochazi ke zmé-
nam neutronového toku, realné vsak vlivem proudéni chladiva, vibraci a dalsich faktorti dochazi k riznym fluktu-
acim. V teoretickém pfipade¢, kdy by bylo mozné méfit neutronovy tok ve vSech mistech jaderného reaktoru, by
CORE a INCORE méfeni jsou zdroje dat vyrazné omezené. AvSak vyznamné zmény aktualniho stavu, jako jsou
intenzivni lokalni vibrace palivovych proutkli nebo porucha pohonu regula¢nich organd se vyrazné projevi i ve
fluktuacich neutronového toku.

Diky analyze neutronovych Sumu je mozna identifikace a lokalizace téchto poruch, metody vyvijené v sou-
¢asné dobé k tomuto ukolu vyuzivaji zpracovani signalu z neutronovych detektorti toku pomoci umélé inteligence.
Cilem této prace bylo ovéfeni moznosti cilené generovat neutronové Sumy a nasledné je pomoci FFT analyzy
identifikovat a v pfipadé uspé&sné detekce vyvinout zatizeni pro simulaci vibraci palivovych proutka.

— Zpracovani signalu
Méreni P e

neutronového toku

Identifikace a lokalizace v
zdroje anomalie Analyza signalu
pomoci inverzni

transportni funkce

Obr. 1: Princip diagnostiky pomoci analyzy neutronového Sumu.[2]

2. PRINCIP ANALYZY NEUTRONOVEHO SUMU

Prvni ukazkou pouziti této metody byla zp€tna analyza udalosti na High Flux Isotope Reactor v americkém
Oak Ridge, kde doslo k poruse jednoho loZiska v pohonu regula¢niho organu. Tato porucha byla nasledné opra-
vena a reaktor byl uveden znovu do provozu. Pozdé&ji byla provedena frekven¢ni analyza dat z neuronovych de-
tektord. V prubehu trvani poruchy se ve frekvenénim spektru objevil zietelny pik na frekvenci 5 Hz, jak je zobra-
zeno na Obr. 2. Po provedeni opravy se frekvencni charakteristika navratila pfiblizné do ptivodni podoby. K
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diagnostice byl v tomto pfipadé vyuzit zaznam méfeni ionizaéni komory na magnetické pasce a jeho frekvenéni
analyza na spektralnim analyzatoru.
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Obr. 2:Zména frekvenéniho spektra na HFIR béhem poruchy pohonu regula¢niho organu.[3]

3. MOZNOSTI ANALYZY NEUTRONOVYCH SUMU NA REAKTORU VR-1

Skolni reaktor VR-1 je vybaven nékolika zafizenimi umoziujicimi dynamické zmény reaktivity. Jednim z nich
je rotaéni oscilator, ktery se vkladd do suchého vertikdlniho kandlu. Zména reaktivity je vyvolavana otaCenim
polyethylenového valce, ve kterém jsou usazeny dva kadmiové dratky. Diky pevnému propojeni valce s pohonem
je umoznéno generovani i velmi nizkych frekvenci. Rozméry polyethylenového valce vSak umoznuji umisténi
rotaéniho oscilatoru pouze do vertikalniho kanalu s vné&j$im primérem 70 mm, coZ omezuje moznosti umisténi
oscilatoru v AZ reaktoru a zaroven toto zafizeni neni v soucasné dobé béznou soucasti AZ.

Dalsim zatfizenim je ,,Hopik* umoznujici periodicky vertikalni pohyb pouzdra, ve kterém je umistén vzorek
ovlivitujici reaktivitu, zpravidla kadmiovy krouzek o tlouitce 1 mm. Ridici systém tohoto oscildtoru viak neu-
moznuje plynulé zmény reaktivity. Minimalni délka jednoho cyklu je pfiblizné ctyii sekundy, pfi c¢emz vzorek
vzdy alespon jednu sekundu ¢eka v horni a dolni koncové poloze.

Posledni moznosti generovani dynamickych zmén reaktivity jsou davkové ulohy, umoziujici opakujici se po-
hyb zvolené regulacni tyce dle pfedem napsané davky ptikazi. Takové davkové ulohy jsou béznou soucasti vyuky
dynamiky reaktori, avSak vét§ina z nich negeneruje plynulou zménu reaktivity. Zménou rychlosti pohybu regu-
la¢ni ty€e v davkové tiloze je mozné piiblizit se sinusové zméné reaktivity. Zapis takové davky je vSak dlouhy a v
piipadé nékolika opakovani takova davka narazi na limity fidiciho systému pro mnozstvi instrukci v davece. Vy-
konani jedné periody pohybem regulaéni tyCe pak trva pies deset sekund a neumoziiuyje piilisné zmény frekvence.
Z téchto divodi bylo pfistoupeno ke konstrukei novych oscilatori pro generovani neutronovych Sumd.

4, MERENI NEUTRONOVYCH SUMU POMOCI LINEARNIHO OSCILATORU

Jako prvni byl zkonstruovan linearni oscilator, umoziujici generovani plynulych zmeén reaktivity do frekvence
jednotek Hz. S ohledem na moznost umisténi do libovolného vertikalniho kanalu reaktoru VR-1 bylo pro zménu
reaktivity pouZzito kadmiového absorbatoru. Absorbator byl zafixovan k hlinikové trubic¢ce a celd tato soustava
byla umisténa do pouzdra z plexiskla. Pfenos linedrniho pohybu mimo vertikalni kanal, kde byl umistény linearni
pohon, byl zajistén pomoci bowdenového lanka. Sestava linearniho oscilatoru je zobrazena na Obr. 3. Tento osci-
lator umoziuje zménu vysky, ve které probiha pohyb absorbatoru, linearni pohon pak umoziuje zménu amplitudy
oscilaci a zménu frekvence.

20



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

Obr. 3: Sestaveny linearni oscilator, vlevo detail zakonéeni s kadmiovym absorbatorem, vpravo detail uchyceni
bowdenového lanka.[1]

Pokusy s linearnim oscilatorem byly provadény na reaktoru VR-1 pfi konfiguraci AZ C13. Oscilator byl umis-
tén do vertikalniho kanalu na pozici C2 a méteni probihalo pfi vykonu reaktoru 1ES v automatickém rezimu pro-
vozu. Pro méfeni neutronovych Cetnosti byla pouzita trojice detektort SNM 10 umisténa ve vertikalnich kanalech
na pozicich B2, C2 a F2. Vyska umisténi kazdého z detektord byla upravena tak, aby méfend cetnost na pocatku
méfeni byla priblizné 2E4 imp/s, snimkovani probihalo s frekvenci 20 Hz.

Pocate¢ni poloha kmitani absorbatoru byla umistén do stfedu AZ, vzorek pak kmital s amplitudou 5 cm. Ge-
nerovand zmeéna reaktivity byla v takovém pfipad¢€, na zakladé pfedchoziho experimentu, ptiblizné 0,3 centu. M¢-
feni probihalo vzdy po dobu pfiblizn€¢ 4 minut s frekvencemi oscilatoru 0,1; 0,2 a 1 Hz s ¢asovym rozestupem
mezi jednotlivymi méfenimi. Pfi poslednim méfeni pii frekvenci 2 Hz dos$lo k poruse upevnéni bowdenového
lanka k linearnimu pohonu, nasledkem toho bylo méfeni ukonceno po 1,5 minuté. Data ziskana z tohoto zkrace-
ného méfeni vSak byla také dale vyhodnocena.

Pii méfeni se ukazalo, Ze i pii vysSich frekvencich je zména Cetnosti zfejma jiz pti pohledu na naméfena data,
jak je zobrazeno na Obr. 4. FFT analyza jednotlivych méfeni pak jednoznaéné identifikovala piky na frekvencich
generovanych linearnim oscilatorem s desetindsobnou amplitudou proti pozadi. U zkracenych dat byla nalezena
dominantni frekvence 0,011 Hz jako prvni bod spektra (nulova frekvence nebyla zahrnuta), pfesto se uz ve frek-
vencnim spektru objevuje pik s frekvenci linearniho oscilatoru 2 Hz.

1é.d'laleérni1:»51::ila'h:br - SNM Trasa B, naméfena data 0,1 Hz 1%.g3eérnioscila'tor - SNM Trasa B, naméfena data 0,2 Hz
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Obr. 4: Vytez naméfenych dat Cetnosti pii méfeni s linearnim oscilatorem.[1]
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Obr. 5: FFT analyza dat z méfeni s linearnim oscilatorem, detektor SNM10, trasa A.[1]

Provedeny experiment prokazal funkénost métici aparatury pro méfeni generovanych neutronovych §umi. Se
zmensujici se zménou reaktivity je vSak nutné prodlouZzeni métfeni. Proto mohlo byt pfistoupeno ke konstrukci
oscilatoru simulujiciho vibrace palivového proutku.

5. SIMULACE VIBRACI PALIVOVEHO PROUTKU

Vzhledem k vybaveni reaktoru VR-1 byl ke konstrukci oscilatoru pouzit palivovy proutek EK-10. Simulaci
vibraci palivového proutku pak zajist'ovala jeho rotace, kdy byl palivovy proutek umistén s odstupem od osy ro-
tace. Konstrukei oscilatoru pak tvoii dvé souosé trubice z plexiskla. Vnitini trubice, vnéjsiho priméru 15 mm a
tloustky 1 mm, slouzi k fixaci proutku EK-10 v oscilatoru a jeho oddéleni od statické ¢asti oscilatoru. Na koncich
této trubice jsou umistény koncovky s excentrickymi otvory pro konce proutku EK-10, v horni koncovce je zaro-
vei zafixovano ocelové lanko pienasejici rotacni pohyb. Vzdalenost osy umisténého proutku EK-10 od osy otaceni
byla zvolena 1 mm. Cela tato soustava je umisténa ve druhé trubici s vné&j$im prumérem 20 mm a tloustkou 2 mm
zajist'ujici vnéjsi ochranu a vymezeni ve vertikalnim kanalu. Na koncich této vnéjsi trubky jsou umistény zatky,
ve vrchni zatce je pak otvor s pfipevnénym bowdenem slouzicim pro vyvedeni ocelového lanka. Konstrukéni dily,
kromeg trubek, byly vyrobeny pomoci 3D tisku technologii FDM z materialu PAJet.

Pravé vyuziti 3D tisku pfi vyrobé konstrukénich ¢asti se v pozd¢jsi fazi experimentu projevilo jako velky be-
nefit, umoziujici rychlou upravu konstrukce na zakladé namétenych dat. Rotaéni pohyb byl zajistovan krokovym
motorem umoziujicim plynulou regulaci otacek v rozmezi 0,1-40 Hz, pienos rotaéniho pohybu mezi motorem
umisténym nad vertikdlnim kanalem a osciladtorem byl zajistén pomoci bowdenového lanka. Pfed samotnym ex-
perimentem byl sestrojen testovaci kus s vyuzitim makety palivového proutku, zobrazeny na Obr. 6. Tento proto-
typ prokazal funk¢nost oscilatoru ve frekvenénim rozsahu 3-25 Hz, poté byla maketa nahrazena palivovym prout-
kem EK-10.

Pted vlozenim rotacniho oscilatoru s palivovym proutkem byla ve vypocetnim kodu MCNP ovérena vaha os-
cilatoru na AZ. Vypocet modelu AZ v MCNP probehl i pro rizné polohy (otoceni) palivového proutku, ale takto
zpusobena zména reaktivity byla mensi nez vypoctena odchylka. Z diivodu pfitomnosti palivového proutku byla
beéhem experimentu sniZzena poloha experimentalni ty¢e E2 na 0 mm. Po umisténi rota¢niho oscilatoru do verti-
kalniho kandlu byl reaktoru uveden do automatického rezimu provozu na vykonu 1ES. Méfeni probihalo po dobu
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5 minut pii frekvencich 5, 10, 15 a 20 Hz. Snimkovaci frekvence detektorti byla zvySena na 200 Hz. Pi vyhodno-
ceni dat pomoci FFT analyzy vSak ani u jednoho z méfeni nebyl zfejmy piky na frekvenci oscilatoru kvili prilis
malé zméné reaktivity. Z tohoto diivodu byly provedeny zmény v konstrukci oscilatoru a excentricita ulozeni
proutku byla zvétSena na 4 mm.

Obr. 6: Test rota¢niho oscilatoru s maketou palivového proutku.[1]

5.1. MERENI S UPRAVENYM ROTACNIM OSCILATOREM

Po provedeni konstrukénich zmén byl znovu proveden vypocet v MCNP, kdy se zvyseni excentricity proutku
projevilo rozdilem reaktivity 0,9 + 0,4 ¢. Méfeni probihalo pii stejné konfiguraci jako v pfedchozim piipadé. Pred
samotnym méfenim s rotaénim oscilatorem bylo provedeno 10 minutové méfeni pozadi a pro vylouceni vlivu
provozu samotného motoru na méfena data bylo provedeno 10 minutové méfeni pti frekvenci 10 Hz s rozpojenou
spojkou mezi motorem a oscilatorem. Méfeni s rotacnim oscilatorem pak probihala pfi frekvencich 3, 5, 10
a 15 Hz. Doba méfeni byla prodlouzena na 15 minut.

Na Obr. 7 je piehled frekvenénich spekter z FFT analyzy dat naméfenych na trase A. P¥i porovnani pramérné
hodnoty amplitudy pfi mé&feni pozadi a testu motoru se potvrdilo, Ze samotny provoz motor nema vliv na méteni
a pfipadna detekovana frekvencni maxima jsou zplsobena provozem oscilatoru. Pfi vSech méfenych frekvencich
pak byl jednoznacné identifikovan dominantni pik na frekvenci oscilatoru.
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Obr. 7: FFT analyza dat z detektoru SNM 10, trasa A, upraveny rotaéni oscilator.[1]
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S rostouci frekvenci v§ak dochazelo k rustu vedlejsiho piku, u trasy A na frekvenci 87 Hz. Podobny jev byl
pozorovan i u dat z trasy B. Vertikalni kanaly s detektory téchto tras p¥imo sousedily s vertikalnim kanalem rotac-
niho oscilatoru. Pravdépodobné tedy dochazelo k pfenosu vibraci na detektory, které zpusobily vyskyt téchto
sekundarnich pikd.

Z tohoto diivodu bylo méfeni opakovano. Byly viak upraveny kabelové trasy od detektori, aby nedochazelo
ke kontaktu s vertikalnim kanalem oscilatoru a v disledku byl zmen$en pienos vibraci. Nasledné byla znovu mé-
fena data na frekvenci 10 Hz a poté na 20 Hz. Pfi tomto méfeni se prokazalo, ze vyskyt sekundarnich pikt byl
zptisoben prenosem vibraci na zavéseni detektort. Jak je zobrazeno na Obr. 8, pti opakovaném méfeni se sekun-
darni pik objevil pouze u kanalu B pfi vyssi frekvenci 20 Hz. Tento vertikalni kanal pfimo sousedi s vertikalnim

kanalem oscilatoru, intenzivnéj$i pfenos vibraci proti kanalu A tak mtize byt zpisoben umisténim v palivovém
¢lanku.
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Obr. 8: FFT analyza dat z opakovaného méfeni, detektory SNM 10, zleva trasa A, B a C.[1]
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Obr. 9: Porovnani vlivu provozu motoru na méfeni, detek- Obr. 10: Porovnani zkracenych dat, detek-
tor SNM10, trasa A.[1] tor SNM10, trasa B.[1]
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6. ZAVER

Na zakladé provedenych méfeni byla potvrzena moznost detekovat neutronové Sumy na reaktoru VR-1. Ke
generovani neutronovych Sumut byly pouzity nové zkonstruované oscilatory s riiznym vyuzitim. Zkonstruovany
linearni oscilator umoznuje generovani Sumi o frekvencich od setin Hz do jednotek Hz. Maximalni generovana
zmeéna reaktivity je v soucasné konfiguraci 1 ¢, minimalni generovanad zména vSak neni omezena a je mozné ji
ménit zménou amplitudy oscilatoru a zménou polohy absorbatoru v AZ. Diky této variabilité bude tento oscilator
dale vyuzit i v ramci vyuky dynamiky reaktord.

Zkonstruovany rotacni oscilator je mozné pouzit k simulaci vibraci palivového proutku. S rostouci frekvenci
vSak vyrazné rostou i generované vibrace. Testem motoru bylo ovéfeno, zZe provoz motoru nema vliv na méfeni,
jak je zobrazeno na Obr. 9 a detekovana frekvenéni maxima jsou zptisobena pfimo provozem rotaéniho oscilatoru.
Pro dalsi experimenty tak bude konstrukce tohoto oscilatoru doplnéna o tlumice vibraci a bude zmens$ena excen-
tricita ulozeni palivového proutku. Na zakladé této konstrukce bude zkonstruovan i druhy rota¢ni oscilator, vyu-
zivajici absorbator misto palivového proutku pro zjednoduseni manipulace.

Oba oscilatory vsak ukazaly moznost detekovat pomoci FFT analyzy neutronové Sumy buzené velmi malou
zménou reaktivity. Z porovnani vysky amplitudy frekvenéniho spektra rota¢niho oscildtoru vychazi, ze zména
reaktivity je proti linearnimu oscilatoru na tirovni 30-50 % Vv zavislosti na frekvenci. I pfesto by pro detekci vibrace
palivového proutku stadilo krat$i méteni, jak je zobrazeno na Obr. 10 porovnanim FFT analyzy dat zkracenych na
5 minut s ptivodni FFT analyzou. Dalsi experimenty se zkonstruovanymi oscilatory budou zaméfeny na mozZnost
lokalizace poruchy s vyuzitim FFT analyzy.
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Abstrakt: Prdce se venuje problematice urychlovani castic pomoci laseru. Prvni cdst textu popisuje
viastni principy urychlovani castic pri piisobeni intenzivniho laserového pulzu. Ve druhé casti jsou
predstaveny nejcastéjsi zpiisoby monitorovani urychlenych castic. Zaver se vénuje oblastem, pro které
se uvazuje vyuziti laserem urychlovanych castic a také projekty, které se na tato témata zameruji.

Kli¢ova slova: laser, casticovy urychlovac, detekce, diagnostika, monitoring

1. UVOD

Technologie laseru, od zprovoznéni prvniho zatizeni na pocatku 60. let minulého stoleti, prosla zna¢nym
vyvojem. Vykony v soucasnosti budovanych zafizeni, jako v piipadé laseri ELI (Extreme Light
Infrastructure) [1], dosahuji hodnot v fadu PW s opakovaci schopnosti v fadu desitek Hz i vy$8i. To umozZiuje
pokrok ve vyzkumu fyziky plazmatu, termojaderné flze, fyziky materialti, molekularni biologii a dalSich
odvétvich.

Jednou z oblasti vyzkumu je i urychlovani ¢astic laserem. Jde o velmi mladé odvétvi, nebot’ produkce
urychlenych svazki elektrontl, iontd i neutronti hraje dilezitou roli v mnoha védnich oborech. Diky laserim by
mohlo dojit k zmensSeni, zjednoduseni a tim i zlevnéni fady aplikaci, jez dnes vyzaduji slozita a draha zafizeni,
ktera jsou i provozné narocna.

2. URYCHLOVANI CASTIC LASEREM

Zakladnim predpokladem pro urychlovani ¢astic laserem je ostfelovani terCového materialu kratkymi
laserovymi pulzy o vysoké intenzité. Dusledkem této interakce je vznik plazmatu a intenzivniho
elektromagnetického pole.

Plazma

Laserovy

pulz Urychlené

lonty

~—

-~

— _———//
T 0}
(OB ONOIONORNON0]

Obr. 1: Princip TNSA [2].

Existuje mnoho rezimi urychlovani iontl. Jednou z nejpouzivanéjsich metod je tzv.: ,,urychlovani ve sméru
normaly k povrchu terée, zkracené TNSA (Target Normal Sheet Acceleration). Na predni strané ter¢e (v miste
pusobeni laseru) dojde k uvolnéni proudu vysokoenergetickych elektronti. Pti jejich prostupu smérem k zadni
strané terce se vytvoii silné elektrostatické pole s intenzitou dosahujici fadoveé az TV/m. To vyvola ionizaci atomu
zadni strany terCe a jejich urychleni. Smér jejich $ifeni je kolmy k povrchu terée s rozptylem do 20°. Princip TNSA
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je zjednoduSené znazornén na Obr. 1. Energie takto urychlenych protond se pohybuje v fadu desitek MeV
Vv zavislosti na energii v laserovém pulzu (napf. 85 MeV u laseru PHELIX [3]). Dalsimi zptisoby urychlovani iontd
muze byt RPA (Radiation Pressure Acceleration), BOA (Break-Out Afterburner), ke kterému dochazi pti interakci
laseru s ultratenkou folii (fadové nm) a mnoho dalsich [2].

Vyuziti pevného terée ma uréita omezeni. Pii jeho poruseni mtize napft. dojit k Sifeni jeho ¢asti v experimentalni
komote. Tomuto lze pfedejit vhodnym posunem terce. V takovém piipadé ale hrozi nepfesnost zaméfeni laseru.
Dalsi nevyhodou je vznik silného EM pulzu.

Z vyse uvedenych divodi je uvazovano vyuziti kapalnych a plynnych terct, u kterych by nedochézelo k Siteni
zbytk tere do prostor komory. Napiiklad, nedavno publikované PIC (Particle-In-Cell) simulace 20 ps laserovych
pulzi o vykonu 2 PW, ostielujicich plynny ter¢ ze smési C a H, pfedpovidaji energie protond az 350 MeV [3].
Jako vhodna alternativa k foliim se jevi i vyuziti kryogennich ter¢l, napfiklad vodikovych. U téch byl pfi
experimentech na laseru DRACO pozorovan mechanismus TNSA [4], [5].

Urychlovani elektrond vyuZziva ionizace plynného terée intenzivnim laserovym pulzem. Ve vzniklém plazmatu
se za pulzem vytvoii ,,brazda® (angl. wakefield) v niz se nachazeji obrovské gradienty elektrického pole na
mikroskopickych rozmérech, ve srovnani s klasickymi dutinovymi rezonatory. LWFA (Laser Wake Field
Accelerator) urychlovani kromé toho vyuziva pomocné pulzy, které vytvoii stojatou vlnu, umoziujici apravu
parametrii urychlenych elektronti. Laserem urychlené elektrony v soucasnosti dosahuji energii aZ v fadu GeV [5].
Napft. 7,8 GeV dosazenych na laseru BELLA s energii svazku 31 J, délkou pulzu 35 fs a opakovaci frekvenci
1 Hz [6].

K produkci neutronti nejcastéji slouzi systém terée a konvertoru, kdy ionty opoustéjici ter¢ (napt. v disledku
TNSA) interaguji s konvertorem, kde dochazi k reakcim (p, n), (d, n) apod. Stejny princip se miiZze uplatnit i pfi
vyuziti pouze jednoho, silného terce. V pfipadé plynného terée s obsahem deuteronii se uplatiuje jev zvany
»Coulomb explosion®, pti kterém dochazi k produkei neutrond diky srazkdm urychlenych ionti s dal$imi ionty
a atomy deuteria. Pii urychlovani elektront a jejich interakci s dal$im materidlem muze dojit k produkci brzdného
y zéfeni a nasledné reakcim (y, f), (y, xn). Velmi vysoké toky neutronti se také vyskytuji napt. u D-T nebo D-D
faze u tzv. inercidlniho udrZeni, které vyuziva piisobeni laserl ze vSech stran na palivovou peletu [7].

3. MONITOROVANI URYCHLENYCH CASTIC

Pii méfeni parametrti laserem produkovanych ¢astic jednotlivé laboratofe vyuZzivaji nejriznéjsi typy detektora
a jejich kombinace. Mezi nejvice vyuzivané patfi RCF (Radio Chromické Filmy), jejichz pouziti je jednoduché
a pti sendvi¢ovém usporadani umoziuji uréit energetické i prostorové rozlozeni dopadajicich ¢astic, viz Obr. 2.
Jejich nevyhodou je, ze jsou ureny k jednomu pouziti, tedy jeden detektor na jeden vysttel paprsku, coz u laserti
s velkou opakovaci frekvenci povede k jejich velké spotiebé. Také nejsou citlivé pro nizké energie dopadajicich
¢astic. Dal§i nevyhodou mize byt saturace detektoru pti vysokych proudech protonti a jeho mozné zniceni [8].

Obr. 2 RCF po interakci s urychlenymi protony [8].

27



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

Dalsimi pasivnimi detektory, které jsou hojné vyuzivany jsou CR-39. Jednou z hlavnich vyhod téchto detektort
je snadné rozliseni ionti od elektroni a fotont. Stejné jako u RCF je mozné sendvicové usporadani. Saturaci je
mozné predejit pokrytim detektoru dal$im materidlem. Dalsi komplikaci je doba zpracovani vysledku, ktera se
prodluzuje kvili nutnosti leptani detektoru. V soucasnosti je tedy snaha snizit podet leptacich cykli [9].

Zobrazovaci desky, IP (Image Plates), byly ptivodné urCeny pro méteni rentgenového zafeni, pouzivaji se ale
i pro monitorovani ostatnich ¢astic. Mezi vyhody jejich pouziti patii velky rozsah a také mozné znovupouziti.
Nevyhodou je nutnost zpracovat desky skenovanim proto nemohou byt pouZity jako on-line detektory [10].

Dalsi off-line metodou je pouziti tzv. aktivaénich detektori. Mezi jejich vyhody patii odolnost vii¢i saturaci,
a lze tedy provadét spolehliva méfeni i pro vysoké toky ¢astic. Metodu NAIS (Nuclear Activation-based Imaging
Spectroscopy) vyuzivaji experimentalni skupiny napt. na laseru PHELIX v némeckém GSI. Médéné folie
(69,17 % %Cu a 30,83 % %Cu) byly aktivovany laserem urychlenymi protony, za vzniku nestabilnich izotopd
zinku (zejména %3Zn a ®°Zn), u kterych dochazi k B* rozpadu. Pomoci detektordi Nal byly nisledné méfeny
koincidence fotonl s energii 511 keV, ktera je typicka pro anihilaci elektronu a pozitronu. Naméiena data byla
porovnana s vysledky méteni pomoci RCF, coZ prokazalo vhodnost pouziti metody NAIS [11], [12].

Na francouzském zafizeni LULI2000 byl vyvinut multidetektor NATALIE (Nuclear Activation Technique for
Analysis of Laser Induced Energetic particles). Jeho ucelem je detekce riznych ¢astic produkovanych lasery
s velkou intenzitou. Systém umoZiiuje méfeni riznych produktd piemény (8F,87,y). Obsahuje 26 mensich
a 6 vétsich detektort, diky ¢emuz 1ze méfit i vzorky s nizkou aktivitou. Celkem 32 Nal scintila¢nich detektort je
uspoiadano do dvojic vzdalenych alespon 40 cm. Pary detektord obklopuji drzaky, urené pro vzorky ozaiené
urychlenymi ¢asticemi. Toto uspofadani umoziuje soubézné méteni 16 vzorkd. To je vyhodné kvili kratkému
poloCasu premény nékterych jader. Pivodni sestava slouZila pro méfeni koinciden¢nich fotond s energii
511 keV [13].

Casto je vyuzivana Thomsonova parabola. Princip detektoru spo&iva v ptisobeni elektrického a magnetického
pole na urychlené Castice, v disledku ¢ehoz jsou tyto ¢astice rozdéleny podle své hmotnosti, naboje a hybnosti.
Nasledné dopadaji na detektor, kterym muize byt napf. CR-39 [14] nebo zobrazovaci desky [15].

Spektrometr iWASP (ion Wide Angle SPectrometer) je dal§im zptisobem diagnostiky, zaloZzeny na pusobeni
magnetického pole. Oproti méfeni Thomsonovou parabolou pokryva vétsi prostorovy uhel a v porovnani s RCF
vykazuje lepsi piesnost i pii vyssich energiich méfenych ¢astic. Magnetické pole iWASP je kolmé na smér Sifeni
svazku iontl a zptisobuje rozptyl ¢astic v zavislosti na jejich energii. Rovnobézné a naproti tomuto poli je umisténa
dlouha stérbina. Vysledkem je prostorové rozdéleni iontd podle energie. Ty nasledné dopadaji na detektor, stejné
jako v ptipadé¢ Thomsonovy paraboly [16].

DETEETOR

MAGMETY
r’ﬂfﬂf}
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S ——

[ZTERBINA
Obr. 3: Schéma detektoru iWASP [16].

Pro méfeni v rezimu vice vystielt (s frekvenci v fadech Hz) je dilezité on-line detekce urychlovanych ¢astic.
Na Van de Graafov¢ tandetronu v HZDR (HelmholtzZentrum DresdenRossendorf) byl vyvinut detektor tvoteny
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sendvic¢ové uspofadanymi 10 scintilaénimi detektory BC418, propojenymi s CCD kamerou, umoziujici méfeni
protonti s energii od 1,5 do 12 MeV. Dalsi vyvoj probiha na laseru DRACO v HZDR, ktery dodava pulzy
s frekvenci 10 Hz [17].

VétsSina experimentll spo¢iva ve vyuziti vice zptisobti monitorovani produkovanych castic. Velice pfesnou
diagnostiku vyZaduje tfeba vyuZiti laserem urychlovanych ionti k ozafovani nadorovych bunék. Na dané téma je
zamé&fen napf. vyzkum na zafizeni DRACO. Ozafovany vzorek je vkladin do modulu
iDocis (Integrated DOsimetry and Cell Irradiation System), oddéleného od vakua v prostoru urychlovaci komory
okénkem. Pro on-line méfeni davky je za nim situovana ionizaéni komora, obsahujici tfi ultratenké kaptonové
folie. Za touto komorou se nachazi prostor, umoznujici kromé vloZeni biologického vzorku také umisténi RCF
nebo CR-39 pro diagnostiku protonového svazku a Faradayova valce pro méfeni absolutni davky. Rez modulem
iDocis je vyobrazen na Obr. 4 [18].

— lonizaéni komora

Faradayuv vélec Vzorek

Okénko bunék

Obr. 4: Vizualizace modulu iDocis [18].

4. BUDOUCI VYZKUM

V soucdasnosti je v provozu mnoho zafizeni malého vykonu a jednotky velkych zatizeni jez maji vykon PW,

na kterych probihé vyzkum urychlovani ¢astic. Priibézné dochazi k vylepSovani parametri stavajicich lasert a také
ke spousténi novych zafizeni.

Jednim z cilti vyzkumu je lepsi popis riznych rezimd urychlovani ¢astic. To je mimo jiné G¢elem francouzské
vyzkumné infrastruktury Apollon, kterda ma byt pro uzivatele piistupna od roku 2020 [19]. Aby laserové
urychlovace mohly byt pouzivany i v jinych vyzkumech je tfeba znat detailni charakteristiky svazkd Castic jez
urychluji. Mezi né patii energetické spektrum, integral toku ¢&astic v jednom pulzu, prostorové rozlozeni
urychleného svazku, stalost parametrti apod. Napt. Helmholtz Institute Jena se v soucasné dobé zaméfuje na

zkoumani kryogennich terci, jez oproti pevnym terciim nabizeji moznost provadét dlouhé ozatovaci kampané
[20].

Lawrence Berkeley National Laboratory ma za cil sestavit urychlova¢ pro srazeni elektronti urychlenych
laserem. Za timto ucelem vyviji laser k-BELLA, ktery ma mit Vv prvni fazi opakovaci frekvenci 1 kHz pfi
energii 3 J [21].

Vyznamnym krokem kuptedu ve vyzkumu laserii a jejich interakci je ELI (Extreme Light Infrastructure),
celoevropska vyzkumné infrastruktura, zahrnujici tii vyzkumnd pracovisté: ELI-BL (Beamlines) v Ceské
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republice, ELI-ALPS (Attosecond Light Pulse Source) v Madarsku a ELI-NP (Nuclear Physics) v Rumunsku.
Velka ¢ast ELI je v soucasné dob¢ stale ve vystavbé [22].

V oblasti urychlovani elektroni ma projekt ELI ambice dosdhnout energie az 100 GeV, a to pomoci raznych
rezimt urychlovani. Dal§im cilem je dosdhnout energie urychlenych iontd v fadu jednotek GeV. Podle [22] by
takto urychlené ionty mohly najit vyuZiti napf. ve vyzkumu srazek vysokoenergetickych ionti nebo v oblasti
spalaénich zdroji, za predpokladu, ze se podaii dosdhnout dostatecného proudu urychlenych ¢astic. Dale ma
urychlovani ionti velky potencial pro vyuziti v medicin€ a biochemii, napf. v oblasti hadronové terapie. Této
oblasti se bude vénovat vyzkum na zatizeni ELIMED, jez bude sou¢asti ELI-Beamlines [1], nebo na laseru
ATLAS-3000 v centru CALA [23].

Vyuziti v oblasti neutronovych zdroji muze byt napiiklad pfi testovani materiali nebo pii 1é¢bé nadorovych
onemocnéni. Projekt ELI dale pfedpoklada méteni udinnych prifezi zachytu neutronu a (n, f) reakei [22].

5. ZAVER

Pokrok ve vyvoji laserovych technologii je v poslednich letech opravdu vyrazny. Diky zvySovani vykonu
a intenzity laserového pulzu dosahuji urychlené ¢astice stale vysSich energii. Dilezitou roli hraje i vyzkum
pouzitych teréti. Aby bylo mozné potencial laserd v oblasti urychlovani maximalné vyuzit, je tteba co nejpresnéji
popsat dé&je, které pfi interakci laserového pulzu s teréem probihaji. Neméné dulezitd je znalost parametri
urychlenych ¢astic. Za timto uc¢elem jsou vyuZivany a vyvijeny rizné detektory.

Pro zkoumani vlastnosti ¢astic vzniklych v rezimu jednoho vystfelu postacuji jednodussi off-line metody
vyzivajici napt. detektory RCF nebo CR-39, které se ale ukazuji jako nedostate¢né pro provoz zafizeni s opakovaci
frekvenci v fadu Hz a vy$8i. Mnohem vhodné&jsimi jsou zpisoby méfeni, u kterych nedochazi k saturaci detektoru,
jako napt. aktivacni detektory a dale pak on-line metody, zalozené na scintilacnich detektorech.

Diky upgradu stavajicich zafizeni a diky novym projektiim, jako je zejména evropska vyzkumna infrastruktura
ELI, ¢eka v blizké budoucnosti oblast urychlovani ¢astic laserem tada dalsich pokroku. Tyto projekty maji ambice
dosahnout energii az o dva tady wvyssSich, nez jakych je dosahovano V soucasnosti. Diky tomu, pfi
sou¢asném navySovani opakovaci frekvence, budou lasery v budoucnu moznou konkurenci stavajicich
¢asticovych urychlovaci.
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Abstrakt: Vyuzivani tavenin anorganickych soli md v technologiich Siroké pouziti, jako napriklad
V pripadeé likvidace nebezpecnych organickych odpadii. Technologie Molten Salt Oxidation (MSO)
vyuziva rozpusténych soli a vysokych teplot k bezplamenné oxidaci pod hladinou taveniny.
V laboratornim méritku je technologie vyuzivana k likvidaci zatim neozkousenych odpadii a pouziti
alternativnich druhii tavenin. Experimenty probihaly v jedno-reaktorovém uspordadani pri teploté 840
°C a tavenina méla slozeni eutektika (49-51 hm.% Na,CO3-K,CO3) a byl spalovin turbinovy olej mo-
gul TB32S. Spaliny byly analyzovany pristrojem Testo 350. Vysledky experimentit prokazaly, zZe jedno-
reaktorovée usporadani neni vhodné pro spalovani odpadu typu Mogul TB32S, protoze hodnoty CO
byly vysoké. S ohledem na nastaveném davkovaini byly hodnoty v rozmezi od 10000 do 80000 ppm CO.
Priprava a priibéh experimentu slouzily k ovéreni funkcnosti laboratorni aparatury a pro jeji dalsi
vyuziti k likvidaci chlorovanych latek.

Kli¢ova slova: MSO, organické odpady

1. UVOD

V dne$ni dobé se nebezpecné organické odpady likviduji pievazné ve spalovnach, kde jsou za vysokych tep-
lot a za prebytku vzduchu spalovany na anorganické slouceniny. V ramci takovéto spalovny je potfeba mit vy-
konny a efektivni systém ¢istény spalin, ktery dokaze zachytit nebezpecné latky ve spalinach, které vznikaji pfi
oxidaci. Mnoho organickych odpadi obsahuje halogeny nebo slouceniny siry, které je potfeba zachytit pred
unikem do atmosféry. Technologie Molten Salt Oxidation je v tomto ptipadé idedlni nahrada za klasické spalov-
ny. Technologie vyuziva roztavené soli k bezplamenné oxidaci organickych odpadi. Teplota procesu zavisi na
pouzité soli, ale bé&Zné jsou pouzivany teploty od 400 do 950 °C, tedy teploty nizsi nez pii spalovani (1,2). Cel-
kové dokaze enthalpicka bilance oxidace udrZet taveninu nad bodem tani taveniny a neni potifeba dodéavat dalsi
teplo pro ohtev reaktoru (3).

Organické odpady jsou davkovany spoleéné s koeficientem piebytku vzduchu (A = 2) pod hladinu taveniny,
kde dochazi k jejich oxidaci na CO, a H,O. Pti pouziti alkalickych soli dochazi k reakci se vzniklymi kyselymi
plyny: SO,, NO,, HX (X znaéi halogeny) a vznikaji dal$i anorganické netékavé soli, které jsou zachyceny
v tavening. T¢zké prvky jako jsou kovy a kovové oxidy jsou také zachyceny v tavenin€ soli a je tedy mozné
touto technologii ziskavat drahé kovy, naptiklad z plo$nych spoju (4) nebo je mozné zachytavat kovové radio-
nuklidy — Cs, Co, Sr. Zaroven se jedna o jednu z méla technologii, ktera je schopna efektivné likvidovat ozafeny
grafit a grafitovy prasek (1). Technologie také umoznuje likvidaci kontaminovanych iontoménict, které se vyu-
zivaji k €isténi primarniho a sekundarniho okruhu. Jako palivo je také mozné vyuzit kontaminované oleje a ma-
ziva. NiZe uvedené rovnice dokladaji reakce mezi organickymi odpady s obsahem halogent (1), resp. sirou (2) a
alkalickym uhli¢itanem:

2C,HyX, + cNayCO5 + (2a + %) 0, > (2@ + €)CO, + bH,0 + 2cNaX )

2C,HyS, + 2cNa,CO5 + (2a+% + 3¢) 0, > 2(a + €)CO, + bH,0 + 2cNa, SO, @)
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2. EXPERIMENTY

2.1. EXPERIMENTALNI APARATURA

Experimentalni prace probihaly na laboratorni jedno-reaktorové aparatute MSO. Aparatura je tvofena reakto-
rovou nadobou s reaktorovou vlozkou, peci, analyzatorem spalin a davkovacem kapalného paliva. Na obr. 1 je
uvedeno schéma zafizeni.

Odpad —=|  Uprava paliva *| Cisténi Vystup
3
SméSovaci _ Kontrola sloZeni spalin
vzduch
Reaktorova nadoba s o
taveninou sole

Obrazek 1: Schéma laboratorniho MSO. (5)

Organicky odpad (palivo) je vedeny pies peristaltické ¢erpadlo do davkovaci trubice ve viku reaktoru. Do
davkovaci trubice je pfiveden ze zasobni tlakové nddoby vzduch, ktery funguje jako oxida¢ni médium a zaroven
strhava kapalny odpad pod hladinu taveniny soli. Strhavani média je dulezité z divodu, aby nedochéazelo
k ¢aste¢né oxidaci odpadu jiz v trubici, vzniku dehtt, a nasledné ucpavani trubice. Pied davkovanim vzduchu je
ptidan pritokomeér na ptesnéjsi regulaci pritoku vzduchu. V reaktorové nadobé dochazi k samotné reakci a spa-
liny odchazeji trubici ve viku.

2.2. POUZITE MATERIALY

Jako odpad byl pouzit motorovy olej Mogul TB32 S, vyrobce Paramo. Jako pouZita sil byla pouZita eutek-
tickd smés Na,CO3-K,CO3 (49 hm. % - 51 hm.%), ktera ma teplotu tani 710 °C (6,7). Celkova vsazka anorga-
nickych soli ¢inila 1,7 kg.

2.3. ANALYZA SPALIN

Spaliny jsou analyzovany pienosnym piistrojem Testo 350, a byly méfeny hodnoty CO, CO,, SO,, H, a O,.

2.4. PRUBEH EXPERIMENTU

Davkovani odpadu trvalo u prvniho experimentu 1 hodinu a u druhého experimentu 40 minut. Peristaltické
Cerpadlo bylo nastaveno na stejny pratok. Experimenty se liSily prutokem vzduchu a davkovaci hadic-
kou peristaltického ¢erpadla. Vsazka soli byla pfipravena pro prvni experiment a pro druhy byla pouzita stejna
vsazka. Teplota vsazky byla 840 °C a prutok vzduchu byl 5 I/min, resp. 6 I/min pfi druhém experimentu. Pfi
prvnim experimentu byla pouzita tzka hadicka s vnitinim primérem 1,6 mm, a bylo nadavkovano 7,74 g oleje.
Pii druhém experimentu byla pouzita hadicka s vnitinim primérem 3,2 mm a bylo nadavkovano 24,56 g oleje.
Béhem experimentil byly spaliny kontinudln€ odebirany a analyzovany.
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3. VYSLEDKY A DISKUZE

Byly provedeny dva experimenty s laboratorni aparaturou MSO. Experimenty méli stejné provozni podmin-
ky, tedy 840 °C, stejné slozeni a hmotnost vsazky. Experimenty byly rozdilné v pouzité davkovaci hadicce, diky
¢emu se lisilo nadavkované mnozstvi.

U prvniho experimentu byla pouzita Gizka hadicka a bylo nadavkovano 7,74 g oleje. Pritok vzduchu byl 5
I/min. Na obr. 2 je zndzornén graf vysledkl z analyzatoru spalin pied zacatkem davkovani oleje. Jak je vidét
z grafu, tak jiz pfi ohtevu je vyssi podil CO ve spalinach. Toto mize mit divod v termickém rozkladu uhliéitand,
ktery nastava pii teplotach kolem 600 °C. Vyssi podil H, mize byt z nespalenych zbytkl v injektorové ¢asti
reaktoru. Hodnoty SO, jsou na hranici detekovatelnosti, nebot’ se nespaloval olej s obsahem siry.

—=-CO
500 *— 80,
A—H 2

400 -
£
o
£ 300
g :
®
]
£ .
9 200 ~ .
5 .
¥

100 ~ .

N I N I ! I
0 200 400 600 800

Obrazek 2: Hodnoty koncentrace spalin v zavislosti na ¢ase pred za¢atkem davkovani.

Na obr. 3 je graf davkovani oleje, které bylo zapnutu po 15 minutach pritoku vzduchu. Z grafu vyplyva, ze
pii davkovani oleje nedochazi ke kompletni oxidaci organického podilu, a proto spaliny obsahuji vysoké mnoz-
stvi CO a H,. Po naméfeni takto vysokych koncentraci bylo zapnuto automatické fedéni plynt vstupujicich do
analyzatoru na pomér 1:5 vici vzduchu. Nasledné dochazi ke snizeni koncentrace na hodnoty v rozmezi
od 12000 do 8000 ppm, nicméné jsou to stale velmi vysoké koncentrace. Nasledné bylo fedéni ptichozich spalin
vypnuto a po opétovném nartistu CO zase zapnuto. Tento proces se opakoval jesteé jednou a do konce experimen-
tu nebylo jiz fedéni vypnuto. I pfi pomalém dévkovani a celkové nizké nadavkované hmotnosti oleje jsou hodno-

logii ve dvou-reaktorovém uspofadani.

Vysledky spalovani oleje druhého experimentu jsou znazornény na obr. 4. Druhy experiment probihal za
stejnych teplot a pii stejné vsazce jako prvni experiment. Rozdil byl v davkovaci hadiéce v peristaltickém ¢erpa-
dle. Hadicka méla SirSi primér a nadavkované mnozstvi bylo vice nez 3x vyssi. Na obr. 4 je vidét velice rychly
nartst hodnoty CO, kdyZ dojde ke spaleni prvnich kapek oleje. Nasledné bylo zapnuto fedéni spalin v analyzato-
ru, aby bylo zabranéno znehodnoceni méticiho ¢idla. Jednotlivé piky na obrazku zndzoriuji dopad kapky oleje
na taveninu a jeji reakci. Po méfeni obsahu spalin cca 15 minut byl odstaven analyzator, kvili nesnizujicim se
hodnotam CO. Po kalibraci a vyc¢isténi analyzatoru byl zvysen pritok vzduchu na 6 1/min a analyzator byl opét
ptipojen. Nasledovalo dalsi kratké méfeni polutantd, nez byl analyzator definitivné odstaven a experiment pied-
¢asné ukoncen. Ani pii vysSim pritoku vzduchu nebylo dosazeno ucinnéjsi oxidace. Z experimentu vyplyva, ze
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vyuziti Sir§iho priméru hadicky nemd pro jedno-reaktorové uspotfadani smysl, nebot’ jsou hodnoty polutantt
velmi vysoké. Muselo by se upravit davkovani oleje na velice nizky prutok nebo upravit davkovani vzduchu.
Bohuzel dosavadni konstrukce aparatu neumoziuje davkovani vice vzduchu kvuli silnému bublani taveniny a
naslednému tniku taveniny z reaktorové vlozky do reaktoru.

Koncentrace (ppm)

1000 2000 3000 4000 5000
Cas (s)

Obrazek 3: Zavislost koncentrace polutanti na ¢ase pii davkovani oleje.
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Obrazek 4: Zavislost koncentrace polutantii na ¢ase pii druhém experimentu.
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4. ZAVER

Byly provedeny dva experimenty s jedno-reaktorovym uspoiadanim aparatury MSO. Experimenty se liily
mnozstvim naddvkovaného oleje. V prvnim experimentu byla pouzita hadi¢ka s vnitfnim primérem 1,6 mm a za
1 hodinu bylo nadavkovano 7,74 g oleje a pritok vzduchu byl 5 I/min. Pfed zacatkem experimentu byla pozoro-
vana termolyza taveniny, a proto bylo naméfeno zvySené mnozstvi CO ve spalinach. Pii davkovani dosahly
hodnoty polutantti hranice 35000 ppm pro CO a pro H, hodnoty kolem 15000 ppm. Nasledné bylo zapnuto fedé-
ni vzorkd, aby nedoslo k znehodnoceni ¢idla. Po fedéni klesly hodnoty polutant k hodnoté¢ 8000 ppm pro CO a
2500 pro H,. Redéni vzorki bylo vypnuto jesté dvakrat a vzdy nasledoval vzrist polutanti.

Pfi druhém experimentu byla pouzita hadicka se vnitinim primérem 3,6 mm a pii stejné davkovaci rychlosti
bylo nadavkovano 24,56 g oleje. Davkovani bylo pieruseno po 40 minutach spalovani kvili vysokym hodnotam
CO a H; ve spalinach. Méfeni hodnot polutantti bylo pieruSeno cca po 15 minutach davkovani, aby nedoslo ke
zniCeni ¢idla. Davkovani vzduchu bylo 5 I/min a po odstaveni analyzatoru byl pritok zvySen na 6 1/min. Hodno-
ty CO a H; se piiblizily, po za¢atku davkovani, k hodnotam 80000 ppm, resp. 35000 ppm. Nasledné bylo zapnu-
to fedéni vzorkd, ale koncentrace CO a H, dosahovaly 22000 ppm, resp. 12000. Ani po zvySeni pritoku vzduchu
nebylo dosazeno zadaného snizeni polutantii ve spalinach, a proto opét byl zapnuto fedéni vzorku.

Experimenty prokazaly, Ze je nutné vyuzit druhého reaktoru k efektivnimu spalovani odpadt s vysokym ob-
sahem C a H,. Ani pfi zvy$eném prutoku vzduchu nedoslo ke snizeni obsahu polutantii ve spalinich a dalsi zvy-
Seni pritoku nelze provést kvuli konstrukei reaktoru a reaktorové vlozky. Pokud by byl spalovan odpad s nizs$im
obsahem C, tak je mozné dosahnout nizsich hodnot CO a H,, jako v pfipad¢ prvnich experimenti se spalovani
chlorovanych latek, pfesnéji C,Cl,. Dalsi experimenty budou spiSe zaméfeny na spalovani chlorovanych odpadt
a pro dalsi spalovani olejovych latek predpokladame s upgradem o dalsi reaktor.
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Fotonové a neutronové pole skladu vyhorelého jaderného paliva
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Abstrakt: Diplomova prace se zabyva sestavenim matematického modelu skladu vyhorelého jader-
neho paliva elektrarny Temelin. Zdrojové cleny pro ucely simulace transportu zareni modelovou geo-
metrii byly odvozeny z parametrické databaze ETEstorage. Databdze byla vytvorena pomoci sekvence
TRITON a ARP-ORIGEN ze sady SCALE 6.2.3. Simulace transportu zarent byla resSena dvéma zpiiso-
by: aproximativnim zpiisobem vychazejicim ze znalosti FeSeni sdruzené ulohy s vyuzitim meto-
dy CADIS a primym zpiisobem pomocit sekvence MAVRIC ze sady SCALE 6.2.3.

Kli¢ova slova: ORIGEN, MAVRIC, CASTOR®1000/19, JE Temelin

1. UVOD

Jaderna elektrarna Temelin je vybavena dvéma reaktory typu VVER-1000 (V-320). Aktivni zéna tohoto typu
reaktoru je tvofena 163 palivovymi soubory a 61 prvky klastrové regulace. Vyhotelé jaderné palivo je po ukon-
¢eni palivové kampané chlazeno v bazénu skladovani vyhotelého jaderného paliva, ktery se nachazi v bezpro-
stfedni blizkosti jaderného reaktoru. Po pozadované dobé chlazeni jsou palivové soubory pielozeny do skladova-
ciho obalového souboru CASTOR®1000/19. Tento typ obalového souboru je také urcen pro skladovani pouzité
klastrové regulace. Obalové soubory s vyhoielym jadernym palivem (pfipadné i s pouzitou klastrovou regulaci)
jsou ptevezeny do skladu vyhotelého jaderného paliva.

Sklad vyhotelého jaderného paliva elektrarny Temelin se nachazi v aredlu elektrarny. Sklad byl uveden do
provozu v roce 2010. Budova skladu je rozdélena na dvé casti: skladovaci lodé a pfijmovou ¢ast. Pfijjmova cast
skladu je od skladovacich lodi odd¢lena stinici sténou.

Cilem diplomové prace bylo vytvofit zakladni model skladovaci haly s obalovymi soubo-
ry CASTOR®1000/19. Validace vypo&etniho modelu byla rozdélena do dvou &asti: validaci modelu samostatnd
stojiciho obalového souboru a validaci zjednoduseného modelu skladu.

2. MERICi PRISTROJE

Meteni fotonové slozky smésného pole bylo provedeno pomoci pfistroje FH40G-L10 (Thermo Scientific)
s meficim rozsahem 10 nSv/h — 100 mSv/h (36 keV — 1,3 MeV) [1]. Méfidlo je vybaveno proporcionalnim poci-
tacem a kalibrovano na méfeni piikonu prostorového davkového ekvivalentu fotonti. Méfeni bylo provedeno
v rezimu ¢itani impulzii po dobu 60 s.

Neutronova slozka smésného pole byla charakterizovana pomoci métidla LB 6411 (Berthold Technologies)
s méticim rozsahem 100 nSv/h — 100 mSv/h (0,025 eV — 20 MeV) [2]. Neutronovd sonda se sklada
z polyethylenové sféry s 2 % uhliku jako aditiva a proporcionalniho poitate s naplni *He/Metan. Mé&feni bylo
provedeno v rezimu Citani pulzi po dobu 160 s.
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3. MODEL OBALOVEHO SOUBORU

Geometricky model obalového souboru CASTOR®1000/19 byl sestaven v sekvenci MAVRIC z kédové sa-
dy SCALE 6.2.3. Neutronovy a fotonovy zdroj, odvozeny z realnych parametrti vyhotelého jaderného paliva, byl
vypocten pomoci sekvence ORIGAMI ze sady SCALE 6.2.3 s pouzitim vytvotfené knihovny efektivnich tcin-
nych prafezi popisujici palivo VVANTAGEG6 firmy Westinghause [3]. Zdrojové ¢leny vyhotelého jaderného
paliva nezahrnuji poc¢atecni variaci obohaceni v radidlnim ani axidlnim sméru.

Geometricky model palivové kazety se sklada z 312 palivovych proutkt, 18 vodicich trubek klastrové regu-
lace a jednoho centralniho kanalu vnitro-reaktorového méfeni. Model palivového souboru je zakoncen konco-
vymi distanénimi mfizkami. Distan¢ni mfizky ve stfedni Casti palivového souboru nejsou uvazovany. Hlavice
a patice palivového souboru jsou modelovany zjednodusené.

Ptikon prostorového davkového ekvivalentu ve stanovenych bodech okolo obalového souboru byl vypoéitan
pomoci sekvence MAVRIC s vyuzitim metody CADIS. Validace modelu byla provedena pomoci vysledki mé-
feni obalového souboru B034 [4] a B035 [5]. Validacni méfeni bylo provedeno na servisni plosiné obklopujici
obalovy soubor na reaktorovém sale. Vysledky simulace v porovnani s namétenymi hodnotami jsou pro obalovy
soubor B034 zobrazeny v grafech na obrazku €. 1, pro obalovy soubor B035 v grafech obrazku €. 2.
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Obrazek 1: Porovnani hodnot pfikonu prostorového davkového ekvivalentu fotond (grafy vlevo) a ptikonu pro-
storového davkového ekvivalentu neutront (grafy vpravo) ziskanych pomoci simulace a realného méfeni. Vy-
sledky jsou uvedeny pro obalovy soubor B034.
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Obrazek 2: Porovnani hodnot piikonu prostorového dadvkového ekvivalentu fotont (grafy vlevo) a pfikonu pro-
storového davkového ekvivalentu neutront (grafy vpravo) ziskanych pomoci simulace a redlného méteni. Vy-
sledky jsou uvedeny pro obalovy soubor B035.

4. MODEL SKLADU VYHORELEHO JADERNEHO PALIVA

ZjednoduSeny model skladu vyhotelého jaderného paliva uvedeny v diplomové praci je prvnim piiblizenim
vypoctového modelu. Vypocetni model se sklada ze Ctyi obalovych souborti ve skladovaci konfiguraci, umisté-
nych ve stejné rozteci jako ve skladovaci lodi. Fotonové a neutronové zdroje jednotlivych obalovych soubort
byly odvozeny z parametrické databaze ETEstorage [6].

Parametricka databaze ETEstorage byla sestavena pomoci sekvence TRITON a kédu ORIGEN ze sady
SCALE 6.2.3. Rozsah databaze je dan stfednim pocateénim obohaceni 0,5 - 6,0 % *°U, vyhofenim
4,05 - 49,95 GWd/tU a zajmovou dobou chlazeni 900 — 6000 dni. Ke kazdé kombinaci stfedniho pocate¢niho
obohaceni, vyhofeni a doby chlazeni jsou v databazi ulozeny celkové vydatnosti neutronovych a fotonovych
zdrojui, neutronova a fotonova spektra. K ziskani konkrétniho spektra je potfeba zadat databazovy pozadavek
s parametry: stfedni pocateni obohaceni, sttedni vyhoteni palivového souboru a pozadovanou dobu od ukonceni
posledni kampané. Databazové pozadavky jsou zpracovany podptrnym koédem a pfedany databazi ETEstorage.
Podptrny kéd vyhodnoti stfedni pocate¢ni obohaceni, hmotnosti axialnich vrstev palivového souboru a vyhoteni
jednotlivych axialnich usekt. Vysledky databazového pozadavku jsou nasledné ulozeny do databaze ETEspec.

Simulace transportu zafeni byla feSena dvéma zpisoby: aproximativnim zpisobem vychdzejicim ze znalosti
feSeni sdruzené ulohy s vyuzitim metody CADIS a piimym zpisobem pomoci sekvence MAVRIC ze sady
SCALE 6.2.3.
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4.1. APROXIMATIVNI RESENI POMOCI KODU DENOVO

Nalezeni aproximativniho feSeni simulace transportu zafeni vychazi ze znalosti feSeni sdruzené ulohy vypoc-
tené pomoci sériového kdédu Denovo (xkba) ze sady SCALE 6.2.3. Hledana odezva detektoru R je nasledné

vypoétena podle rovnice (1), kde q(7, E, 2) reprezentuje zdrojovy &len a ¥ ¥ (7, E, 2) fefeni sdruzené tlohy.
R= [f q(# E Q)¥*(# E Q)dQdEAV [7] )

K nalezeni odezvy detektoru R podle rovnice (1), byl vytvofen vypocetni program TISS (Temelin Interim
Storage Solver), ktery ma k dispozici databazi zdrojovych ¢lentt ETEspec a databaze obsahujici feSeni sdruzené
ulohy. Program TISS pak podle rovnice (1) vypocte odezvu detektoru na pozadovaném miste.

4.2. RESENI POMOCI SEKVENCE MAVRIC

Pfikon prostorového davkového ekvivalentu mezi ¢tvefici obalovych souborl byl dale vypocitan pomoci
sekvence MAVRIC s vyuzitim metody CADIS. K validaci zjednoduSené¢ modelové geometrie skladu bylo pro-
vedeno detailni méfeni. Méfici body byly rozmistény mezi ¢tvetici obalovych soubori 1 m nad zemi. Vysledky
simulace jsou porovnany s readlnym méfenim v mapach na obréazcich €. 3 a 4.
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Obrazek 3: Mapa piikonu prostorového davkového ekvivalentu fotoni namétfeného ve skladu s vyhotelym ja-
dernym palivem (mapa dole) a ziskané¢ho simulaci pomoci sekvence MAVRIC v 47 grupové (47 g) struktuie
(mapa nahote).
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Obrazek 4: Mapa ptikonu prostorového davkového ekvivalentu neutronti naméfeného ve skladu s vyhotelym
jadernym palivem (mapa dole) a ziskaného simulaci pomoci sekvence MAVRIC v 200 grupové (200 n) struktuie
(mapa nahote).

5. ZAVER

Vysledky simulace jednotlivych obalovych souborti v porovnani s realné naméfenymi hodnotami mohou in-
dikovat nespravny popis zdroje i modelové geometric. Odchylka simulovanych hodnot muze byt predev§im
zpusobena nezahrnutim vlivu servisni plosiny do vypoctu. V této praci byl odzkousen vliv aproximované servis-
ni plosiny u obalového souboru B034.

Prvotni vysledky zakladniho modelu skladu vyhotelého jaderného paliva ukazuji, ze piikon prostorového
davkového ekvivalentu mezi ¢tvetici obalovych soubort je systematicky podhodnocen o 50 %. Toto podhodno-
ceni je zptisobeno piedevsim striktnimi geometrickymi limitacemi modelu. Déle je zde ¢astecny vliv uskladnéné
klastrové regulace a nedostate¢ny popis zdroju hlavic a patic palivového souboru. Z pohledu rychlosti vypoctu je
nalezeni piikonu prostorového davkového ekvivalentu pomoci programu TISS mnohondsobné rychlejsi nez
feSeni pfimé ulohy. Problémem programu TISS je nedostatecna piesnost feSeni sdruzené ulohy, kterda vede
k fddovym odchylkam vii¢i referencnim hodnotam.
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Abstrakt: Cldanek presentuje hlavni principy a funkce hypervapotronu, jez slouz k prenosu
vysokych tepelnych tokii (az desitky MW/m?). Vzhledem K vyuzivini vyparného tepla se tento typ
tepelného vymeniku jevi pro vyuziti ve fuznich reaktorech jako velmi perspektivni. Vymeénik se svou
specifickou geometrii pracuje s dvoufazovym proudenim v podchlazeném varu a v reZimu
bublinkového varu. Clanek se zaméiuje na tivodni studie simulaci prestupu tepla v hypervapotronu
pomoci CED kédu Star-CCM+ a presentuje dalsi smérovani vyzkumu na Ustavu energetiky FS CVUT
v Praze v této oblasti.

Kli¢ovd slova: Hypervapotron, Star-CCM+, fiize, dvoufazové proudeni, podchlazeny var

1. UVOD

Fyzika faznich reaktorti je feSena od zaatku jejich vyvoje. V oblasti technologie odvodu tepla z reaktoru
je tomu vSak jinak. Teprve v poslednich dekadach, kdy vykon nové vyvijenych faznich reaktorti postupné vzrostl
az na uroven energetického vyuziti, se stdvad odvod tepla z divertoru a prvni stény reaktoru nedilnou soucasti
dilezitych technologii, které je tieba vyvijet. Odvod tepla v fadu desitek MW/m’® je na hranici dne$nich
technologii a je zmnoha divodi velmi problematicky, protoze se dotykd jak materidlového inzenyrstvi,
tak oblasti termomechaniky pfestupu tepla do chladiciho média.

Jednou ze zkoumanych variant G¢inného odvodu tepla je chlazeni vodou s vyuzitim podchlazené¢ho varu.
Podchlazeny var je jednou z variant zvySeni prostupu tepla do chladici latky, kdy dochazi k vyuziti latentniho
tepla varu a nasledné kondenzace. Samotné zatizeni pracujici s podchlazenym varem je ale nutné chranit ptred
vznikem krize varu. Jednim z takovych zafizeni je Hypervapotron.

2. SOUCASNY STAV

Historie Hypervapotronu se zacala psat roku 1970, kdy poprvé Charles Beurtheret [1] pouzil termin
Hypervapotron. Nazev je z evolu¢niho hlediska odvozen od zafizeni Vapotron a Supervapotron, ktery se lisi
pfedevS§im ve sméru proudéni. V této souvislosti se vynofil pojem ,Vapotron efekt”, jez znamena
charakteristicky pienos tepla pomoci podchlazeného varu a v rozdilnych teplotnich hladinach po vysce zebra.
Od té doby se provedlo nékolik experimentalnich méfeni s riznymi geometriemi, ovSem navrh a predikce
chovani pfi riznych parametrech vazla na pomérné slozitém fyzikalnim modelu. V poslednich letech se tento
trend s rozvojem CFD programt méni, stale je vSak jeho modelovani piili§ zavislé na schopnosti jednotlivych
numerickych feSeni a vhodném pouziti matematickych modelt. Jelikoz je v soucasnosti pomérné malo volné
dostupnych experimentalnich dat potfebnych k validaci, je nutné kazdy novy numericky model podpotit
experimentem.

Na Obr. 1 lze vidét fez Hypervapotronem za provozu, na Obr. 2 je pak zobrazena jeho typickd geometrie.
Princip fungovani Hypervapotronu je nasledujici: voda na vstupu protékd kandlem, kdy ¢ast vody vtékd mezi
zebra kanalu. Tam dochazi k varu — tvorbé bublinek, které se nasledné odpoutavaji od stény a turbulentnim
efektem se strhavaji zpét do hlavniho proudu, kde nasledné kondenzuji. Zebra zde primarné zvysuji plochu pro
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odvod tepla, je vSak nutné dodrzovat vhodné provozni podminky (tlak, teplotu podchlazené kapaliny a rychlost
proudéni) zabranujici tvorbé parniho polsStare a nasledné krizi varu.

Obr. 1: Rez Hypervapotronem [2]

Obr. 2: Typicka geometrie Hpervapotronu [2]

V tomto ¢lanku jsou k validaci pouzita jak data z experimentu provadéného na tokamaku JET v Culhemu [2],
tak i nasledné provadéné studie (diserta¢ni prace [2] diplomové prace [3] a [4]). Tyto validaéni studie Gspé$né
pouzily k simulacim CFD program ANSYS CFX ([2] a [4]), u programu ANSYS Fluent r16 [3] byla validace
numerického modelu Gspésna pouze Castecné. Protoze program CFX ma faktickd omezeni v moznosti pouziti
program StarCCM+ toto omezeni nema, jeho aplikace pro simulaci hypervapotronu se vSak v oteviené literatuie
nepodafilo nalézt.

3. CIL PRACE

Cilem této prace bylo ovéfit moznost aplikace programu StarCCM+ pro simulaci podchlazeného varu
V ramci zafizeni hypervapotron. Pro ovéfeni poslouZily prace [2], [3] a [4]. Soudasti zde provadéného vyzkumu
podchlazeného varu aplikovaného na hypervapotronu je nasledna stavba experimentalniho zatizeni, které
by mélo definovat jak vhodné oblasti a kombinace podminek pro pouZiti hypervapotronu (geometrie, tlak,

rychlost proudéni, vstupni teplota), tak i schopnost vérohodné popsat fyzikalni d¢j pravé pomoci CFD programu
StarCCM+.

3.1. MODELOVANIi PODCHLAZENEHO VARU VE STAR-CCM+

Geometrie a vypocetni sit modelu experimentalniho vzorku byl pro dodrZzeni rozméri a vlastnosti
validaéniho modelu ptevzat z prace [3], viz Obr. 3. Vypocetni sit’ zahrnovala 169546 bunék, nejmensi tloustka
bungk je aplikovana v mezni vrstvé u otapénych stén (0,15 mm), viz Obr. 4.

A_—A v ’A %

22

LS — 0,000 1000 20,000 {men)
Obr. 3: Pouzita geometrie Hypervapotronu [3] Obr. 4: Pouzita sit’ [3]

Okrajové podminky pro valida¢ni vypocet vychazi z hodnot uvedenych v [2], resp. [3] a [4]. Jednotlivé
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parametry shrnuje Tab. 1, pribéh teplot pti zatizeni z prace [2] zobrazuje Obr. 5.

Tab. 1: Vstupni okrajové podminky

Parametr Hodnota
Tlak 6 bar
Rychlost na vstupu 4a8,55mls
Teplota na vstupu 50 °C
Teplota sytosti 158,85 °C
Tepelny tok 2:4;6;8;10; 12 MW/m*

Tab. 2: Souhrn hlavnich pouzitych numerickych modelt

Temperature
4479
408.8
369.6
330.5
2913
2522
213.0
1739
1348
956
56.5

€]

Obr. 5: Pribéh teplot pro solid [2]

V prvni fazi doslo k sad¢ testovacich tiloh, béhem kterych bylo mozné nalézt vhodné matematické modely
a numericka nastaveni v nich tak, aby vysledky simulaci dosahly relevantnich vystupt. Vysledné feseni vyuziva
pro vicefazové proudéni VOF model, jez nabizi dva modely interakce mezi fizemi, tedy i modelovani varu
a kondenzace — Rohsenow Boiling (v legendé Obr. 9 oznaceno ,,StarCCM+ R*“) a Transition Boiling model
(oznacgeno ,,StarCCM+ T*). V ramci analyzy dosazenych vysledkti byl pro dal§i vypocty pouZit Rohsenow
Boiling model, jak ukazuje srovnani na Obr. 8. Model turbulence byl zvolen Standard k-Epsilon Low-Re
a z divodu y+ pohybujici se ve vypoétu v rozmezi cca 1-15 byla zvolena sténova funkce All-y+, jeZ spojuje
Low-y+ (<1) a High y+ (>30) modely. Rohsenow Boiling model umoziluje nastaveni parametrti Cgqy a N,.
Parametr Cg, je funkci vlastnosti povrchu pevné c¢asti (zejména drsnosti) a parametr n, je exponent
S Prandtlovym ¢islem [5]. Realné tyto parametry urcuji intenzitu pfestup tepla do tekutiny, ¢imz ovliviiuji
mnozstvi generované parni slozky, a tedy méni teplotu povrchu. Souhrn hlavnich pouzitych numerickych
modell a nastaveni je uveden v Tab. 2.

Pouzité modely pro tekutinu

Modely interakce mezi fazemi

Space: Three Dimensional

Phase Interaction: VOF-VOF

Time dependence: Steady

Boiling: VOF Boiling

Multifluid model: Eulerian Multiphase

Rohsenow Boiling (C4,=0,008; N,=1,73)

Multifluid model: Volume of Fluid (VOF)

Transition Boiling model

Turbulent model: Standard k-Epsilon Low-Re

Wall treatment: All y+ Wall Treatment

Pro nazornost je na Obr. 6. uveden pribéh rezidui pro rychlost 4 m/s a tepelny tok 10 MW/m?. Vzhledem
k dosaZeni bezpecné konvergentnich kritérii (v ¥adu 10° a niZe) a soudasnd ve srovnani s dosaZenymi

fyzikalnimi vysledky bylo mozné simulaci s podchlazenym varem povazovat za finalni.

1e—04-_|lﬁl
= 1le-09 H e ST —
S kil
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Obr. 6: Pribéh residui pro rychlost 4 m/s a tepelny tok 10 MW/m?
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Jedinym dostupnym valida¢nim parametrem uvedenym v [2] je méfena teplota v oblasti ohiivané ¢asti télesa.
Pro jednotlivé tepelné toky tak byly provedeny simulace, z nichz byla nasledné stanovena zavislost teploty
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vV méfeném misté na tepelném toku, viz Cerveny bod na Obr. 7. Vysledné teploty a porovnani s vysledky

experimentu jsou uvedeny v Tab. 3.

.f\".

Obr. 7: Misto sledov

A

—

" mist
jako

0, které je uvedeno
poloha termodlanku

ané teploty [3]

Tab. 3: Porovnani dat ze StarCCM+ s naméfenymi daty z Culhemu [2]

8,55 m/s 4 mls

Tepelny Absolutni | Relativni Absolutni | Relativni
tok StarCCM+ | Experiment | odchylka | odchylka | StarCCM+ | Experiment | odchylka | odchylka

[MW/m?] (°C) (°O) (°O) (%) (°C) (°O) (°C) (%)

2 59,4 62 -2,6 -0,78 76,6 75 1,6 0,46

4 118,8 125 -6,2 -1,56 153,1 150 3,1 0,73

6 178,1 162 16,1 3,70 222,3 195 27,3 5,83

8 236,1 212 241 4,97 280,0 280 0 0

10 289,9 250 39,9 7,63 332,7 290 42,7 7,58

12 337,8 280 57,8 10,45 383,7 - - -

Porovnani s dostupnymi experimentalnimi daty a

proudéni 4 a 8,55 m/s Ize vidét na Obr. 8 a Obr. 9.

provedenymi simulacemi pifi vstupnich rychlostech
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Tepelny tok (MW/m2)
Obr. 8: Validace modelu pro 4 m/s

Tepelny tok (MW/m2)
Obr. 9: Validace modelu pro 8,55 m/s

Z presentovanych vysledkt je patrné, ze vypocty provedené pomoci CFD programu StarCCM+ dosahuji vici
experimentu pramérné odchylky 4,8 % pro rychlost 8,55 m/s a 2,9 % pro rychlost 4 m/s. Jak je z Tab. 3 patrné,
odchylka mezi simulacemi a méfenim se s rostoucim vykonem zvySuje. To muze byt zplisobeno néckolika
faktory. Na jedné strané jde o vhodnost kombinace pouzitych numerickych modelti véetné volitelnych
parametrt, na druhé strané nejsou dostupné informace o pfesnosti méfeni na experimentalnim zafizeni. Z tohoto
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pohledu lze dosazené vysledky povazovat za uspokojivé. Z Obr. 9 a Obr. 10 je dale patrné, Zze v praci dosazené
vysledky jsou srovnatelné s vysledky provedenymi v CFD programu ANSYS CFX. Pro simulace provedené
v programu StarCCM+ se jako vhodny prostfedek k dosazeni vy$si shody s naméfenymi daty jevi aplikace zmén
parametrii Rohsenowa modelu varu (Cqy a np), které byly v provedenych vypoctech ponechany
Vv pfednastavenych hodnotéch.

3.2. EXPERIMENTALNI SMYCKA

Jak bylo uvedeno v kapitole 3, za uc¢elem validace vysledka ziskanych z programu Star-CCM+ je v soucasné
dobé¢ stavéna experimentalni smycka, jejiz schéma je na Obr. 10 a jeji realna podoba je na Obr. 11.

g
ol

Obr. 11: Experimentalni smyéa ]

Obr. 10: Schéma experimentalni smy¢ky
Experimentalni smycka se v soucasnosti sklada z cerpadla (1,8 kW), pratokového ohfivaku (3kW),
kompenzatoru objemu, expanzniho ventilu, dvou barometri a pritokového chladi¢e. Dale se smycka planuje
doplnit o samotny méfici kanal Hypervapotronu, indukéni ohtev (15kW), indukéni pritokomér, systém méreni
aregulace smycky a systém pro méfeni teplot a tlaku. Provozni parametry jsou omezeny soucasnymi
a budoucimi komponentami, maximalni hodnoty jsou uvedeny v Tab. 4

Tab. 4: Maximalni parametry smyc¢ky

Parametr Hodnota
Maximalni tlak <10 bar
Maximalni pritok 416 I/min
Maximalni rychlost* 19 m/s*
Maximalni teplota na vstupu <110 °C
Maximalni vykon ohievu 15 kw
Maximalni tepelny tok 12 MW/m2

* pfi geometrii uvazovaného kanalu

3.3. BuDpOUCI PRACE

Navazné prace se v oblasti simulaci zaméfi na citlivostni analyzy v programu Star-CCM+, a to jak na volbé
vicefazového modelu (VOF model, resp. Eulerian Multiphase model), tak na vhodné tipravé parametri Cgy, @ Ng
Vv Rohsenowa modelu varu. Dal$im krokem je doplnéni stavajici smycky o nové komponenty, véetné samotného
kanalu Hypervapotronu. Po tsp&$ném zprovoznéni experimentalni smy¢ky budou provedena méfeni a validace
s vysledky ziskanymi v programu Star-CCM+. Validace programu vici provedenym experimentalnim méfenim
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by méla nasledné byt vyuzita k parametrickym studiim, jejichz cilem je pfipravit dalsi méfici kanaly, na nichz
by provedené parametrické studie mély potvrdit oblast platnosti zvoleného numerického feseni.

4. ZAVER

Hypervapotron se jevi jako perspektivni typ tepelného vyméniku nejen pro odvod velkych tepelnych toki
ve faznich reaktorech, ale vSude tam, kde je potieba odvadét velké tepelné toky. Jeho nevyhodou jsou specifické
provozni podminky, a tedy i slozité ovéfovani jejich pouzitelnosti. Vzhledem k pokroku numerickych modelt
podchlazeného varu implementovanych v CFD programech se v§ak potencial vyuzivani hypervapotrond v praxi
vyznamné zvysuje.
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Validace vypocetniho kédu Serpent v Ceské republice

Pavlina Harokova®

E-mail: pavlina.harokova@skoda-js.cz

1Skoda JS a.s., Orlik 266, 316 06, Plzeii, Ceskd republika

Abstrakt: Serpent je viceucelovy 3D Monte Carlo transportni kéd, ktery je vyvijen ve vyzkumném
centru VTT ve Finsku od roku 2004. V roce 2018 probéhla standardizace Serpentu v Ceské republice,
pri které byla provedena rada vypoctit a srovnani, mezi hlavni patri srovnavaci ulohy kriticnosti. Pro
potieby validace bylo propocteno 687 uloh z databdze ICSBEP s ctyFmi riiznymi knihovnami jader-
nych dat. Vysledky pak byly porovndny s MCNP a experimentdlnimi daty. V obou pripadech vykazuji
vysledky Serpentu velmi dobrou shodu.

Kli¢ova slova: Serpent, MCNP, validace, kriticnost

1. UVOD

Serpent [1] je viceucelovy 3D Monte Carlo transportni kod, ktery je vyvijen ve vyzkumném centru VTT ve
Finsku od roku 2004. Béhem svého vyvoje byl zdrojovy kod Serpentu mnohokrat upravovan a piepisovan.
V roce 2010 bylo rozhodnuto o kompletnim pfepracovani kodu, ¢imz vznikla soucasna verze — Serpent 2.

Zékladni rysy Serpentu jsou v mnoha ohledech podobné ostatnim Monte Carlo kodtim. Pro popis geometrie
vyuziva definice CSG (Constructive Solid Geometry), umoziiuje v8ak i zadani pomoci nestrukturované sité (UM
— Unstructured Mesh). Uginné prifezy nacitd z bodovych knihoven ve formatu ACE. Samotny transport fotoni
a neutronu je feSen pomoci metody Woodcock delta-tracking. Ackoliv prvotni verze Serpentu ptedstavovala
pouze zjednoduseny kod pro vypocty v oblasti reaktorové fyziky, moznosti Serpentu 2 jsou dnes podstatné roz-
sahlejsi. Kromé tradicnich uloh jako kriti¢nost ¢i vyhotivani umoziuje napf. citlivostni vypocty s vyuzitim poru-
chové teorie, aj.

V soucasné dob¢é Serpent podléha stale aktivnimu vyvoji. Kazda nové vydana verze Serpentu je autorskou
organizaci validovana srovnanim sady uloh s kédem MCNP (Monte Carlo N-Particle Transport Code). Vypodty
se provadi na Grovni palivovych soubord, koeficient nasobeni a homogenizované G¢inné prifezy musi byt
Vv ramci statistické nejistoty pfi pouziti stejnych vstupnich knihoven jadernych dat. Srovnani s MCNP se provadi
i pro vypocty s vybranymi nuklidy a uréeni energetického spektra neutront [2][3].

Z hlediska hodnoceni kvality vypoétovych programii v CR je zajistovani kvality programii povinnosti autor-
ské i uzivatelské organizace, zarovei je Zadouci provést nezavislé hodnoceni ze strany mistniho jaderného dozo-
ru. Pro vyuziti Serpentu v Ceské republice proto neni validace pouze autorskou organizaci postacujici a kéd
musel projit samostatnym procesem validace zde v CR [4]. Tato validace probéhla v roce 2018 za spoluprace
tymil ze Skoda JS, UJV Rez a FIFI CVUT. K vypoétim byla pouzita tehdy aktualni verze Serpentu 2.1.30, vy-
dana v tnoru 2018.

2. PROCES VALIDACE V CR

V Ceské republice musi byt veskeré vypoétové analyzy v jaderné bezpeénosti provadény pouze ovéfenymi
kody, které musi splitovat pozadavky Statniho tfadu pro jadernou bezpeénost (SUJIB) dané smérnici VDS 030
[5]. V ramci tohoto procesu byla SUJB piedlozena rozsahla validaéni dokumentace.
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K validaci Serpentu byly provedeny vypocty z téchto oblasti:

e  kriti¢nost,

e rozloZeni hustoty tokd neutronti a jeho funkcionald,

e reaktivita a rozlozeni vykonu v aktivni zoné reaktoru ve stavech HZP i na vykonu,
e izotopicky inventar ozatfeného paliva a zbytkovy vykon VJP.

Vzhledem k rozsahlosti vySe popsanych oblasti se tento piispévek omezuje pouze na popis vypocta Kritic-
kych srovnavacich tloh, které piedstavuji dilezity bod v procesu validace.

3. KRITICKE SROVNAVACI ULOHY

Pro ovéfeni vypoctd kriti¢nosti byly pouzity tlohy z databaze ICSBEP (International Criticality Safety
Benchmark Evaluation Project). Soucasti kazdé ulohy v databazi je jeji detailni popis — uspotfadani palivovych
proutkd, rozmért jednotlivych ¢asti modelu, materidlové slozeni aj. Nékteré benchmarky obsahuji také napt.
vstupy pro jiné Monte Carlo vypocetni kody a vysledky ke po jejich propoéteni s vybranou knihovnou. Hodnota
efektivniho koeficientu nasobeni ke by u vech tloh méla byt rovna 1, jelikoZ je vSak kazdd experimentalni
uloha zatiZzena nejistotou, muze byt skuteéna experimentalni hodnota mirné odlisna od 1.

V ramci validace byly z databaze ICSBEP vybrany ulohy tykajici se reaktort typu VVER/PWR
s nizkoobohacenym uranovym palivem v tepelném spektru neutronti — vSechny tyto Ulohy maji oznaceni
LEU-COMP-THERM (zkr. LCT). Z nich bylo vybrano 687 tloh z 39 sad benchmarkt, z ¢ehoz 507 uloh bylo
prevzato z originalni valida¢ni sady autorské organizace a zbylych 180 uloh bylo nové pfipraveno v ramci této
validace. Ve Skoda JS bylo piipraveno 111 aloh, zbylych 69 tloh pfipravila Katedra jadernych reaktorti FJFL.

Z hlediska formulace byly tlohy v ramci své sady velmi podobné. Obvykle se ménil pouze pocet ¢i uspora-
dani proutkt, coz se kompenzovalo zménou hladiny moderatoru ¢i obsahem absorbatoru. Kazda uloha pak byla
propoctena s ¢tyfmi riznymi knihovnami jadernych dat:

e ENDF/B-VIII.0 (2018), data ptevzata z Nuclear Data Team Los Alamos National Laboratory,
e ENDF/B-VII.1 (2011), data z distribuce MCNP,

e JEFF-3.3 (2017), data ptipravena programem NJOY,

e JEF-2.2 (1993), data z distribuce Serpentu.

Obr. 1: Ukazka modelu kritické srovnavaci ulohy LCT 36 v Serpentu.
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4. VYSLEDKY

Pii hodnoceni vypocétenych tiloh 1ze vysledné Ke; srovnat bud’ s experimentalni hodnotou a uréit pomér mezi
vypoctem a experimentem (C/E), nebo jej porovnat s vysledkem jiné¢ho kédu, napt. MCNP. V prvnim piipadé
piispiva K rozdilu mezi vypoctem a experimentem zjednoduseni vypocetniho modelu ulohy oproti redlnému
stavu, svou roli hraji také neurcitosti jadernych dat nebo nejistota experimentu samotného. V piipadé srovnani
vysledktt S MCNP je situace jednodussi vzhledem k podobnostem obou kodi — vypocetni model je prakticky
totozny (stejnd definice geometrie, materiald i jadernych dat). Pfi validaci Serpentu byly uplatnény oba vyse
uvedené pfistupy, vysledky MCNP vsak byly dostupné pouze u nékterych uloh.

Shoda mezi experimentem a vypoétem Serpentu se 1i§i podle typu tlohy a knihovny jadernych dat. Nékteré
sady tloh maji vy$8i odchylku poméru C/E, vétSina téchto uloh vSak vykazuje odchylky mezi referenénimi hod-
notami vypoctl a experimentl pfimo v databazi ICSBEP. Pfi srovnani stejné sady s vysledky MCNP jsou vy-
sledky mezi MCNP a Serpentem v dobré shodé. U nekterych sad je rovnéz patrny trend v poméru C/E (viz napt.
LCT 70 na Obr. 2). Oba tyto jevy jsou ziejmé zptsobeny nedostatky v popisu dané ulohy [3].

ENDF/B-VIII.0 = ENDF/B-VII.1 A JEFF-3.3 ® JEF-2.2
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Obr. 2: Pomér C/E vybranych tloh ze sad LCT 39-94 vypoctenych v Serpentu.
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Obr. 3: Sttedni odchylka od kritického stavu pro v8echny sady uloh vypoétenych kodem Serpent.
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Z hlediska knihoven jadernych dat dosahuji vsechny knihovny podobnych vysledkt. Zde byly ulohy hodno-
ceny ze dvou pohledi: v8echny ulohy (687 tloh), a pouze ulohy, u nichz jsou k dispozici vysledky z MCNP
(198 uloh). Pfi srovnani uloh s MCNP vykazuji v§echny knihovny velmi dobrou shodu s vyjimkou knihovny
JEF-2.2. Tato knihovna navic v drtivé vét$in¢ pfipadti podhodnocuje koeficient nasobeni v porovnani s ostatnimi
knihovnami (viz Obr. 4). Naopak pti srovnani vech aloh vykazuje knihovna JEF-2.2 nejlepsi stiedni shodu mezi
experimentem a vypoctem (viz Tab. 1). Za spolehlivé lze oznacdit vysledky s knihovnami ENDF/B-VII.1
a ENDF/B-VIII.0, které maji v obou typech srovnani velmi dobré vysledky a maji nejmensi smérodatnou od-
chylku. Knihovna JEFF-3.3 naopak v obou srovnanich vykazuje nejvétsi rozptyl vysledku [3].

Tab. 1: Stiedni pomér C/E a jeho smérodatna odchylka pti celkovém hodnoceni vypocti Serpentu a MCNP.

knihovna vSechny ulohy ulohy s vysledky MCNP
Serpent Serpent MCNP
ENDF/B-VIII.0 1.00113 =+ 0.00496 0.99954 + 0.00224 0.99905 =+ 0.00202
ENDF/B-VII.1 1.00169 =+ 0.00510 0.99981 + 0.00250 0.99940 =+ 0.00228
JEFF-3.3 1.00306 =+ 0.00607 1.00032 + 0.00333 —
JEF-2.2 0.99949 + 0.00564 0.99762 + 0.00331 —
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Obr. 4: Srovnani koeficientu nasobeni mezi Serpentem a MCNP pro vybrané sady uloh.

5. ZAVER

V ramci validanich vypoctt kritickych srovnavacich uloh s nizkoobohacenym uranovym palivem
Vv tepelném spektru neutront se ukazalo, Ze vypocetni kod Serpent je pro tento typ tloh schopen spolehlivé urcit
koeficient nasobeni. Vysledky Serpentu jsou v dobré shod¢ s vysledky vypoctenymi kodem MCNP. Jako nejspo-

mentaci doporucena.

Vypodetni kod Serpent byl Gisp&sné validovan dle smérnice SUJB a 20. listopadu 2018 byl piijat mezi hodno-
cené programy pro jadernou bezpecnost.
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Abstrakt: Prdca je zamerand na bezpecnostnu analyzu kritickosti skladovacieho bazénu
vyhoreného paliva pre elektraren Mochovce 1,2. Na tvorbu zjednoduseného vypoctoveho modelu bol
pouzity kéd MCNPS5 s kniznicami ENDF/B-VII. Model sa skladd z kompaktnej mreze naplnenej
pracovnymi palivovymi kazetami s obohatenim 4,87%. Za ucelom zvysenia operativnej kapacity
kompaktnej mreze sa do jej priestoru viozZilo niekolko absorpcnych casti kaziet HRK na zabezpecenie
limitu podkritickosti, ktory je stanoveny legislativou. Pri vypocte bol aplikovany konzervativny pristup
a geometrické zjednodusenia. Cielom tychto vypoctov je stanovit optimalnu konfigurdaciu
absorbatorov v kompaktnej mrezi bazénu vyhoreného paliva. Tieto vypocty na zjednodusenom modeli
sa vykonali s cielom zniZit vypoctovy cas. Najlepsie konfigurdcie zavezenia bazénu vyhoreného paliva
boli pouzité pre vypocty a optimalizaciu na komplexnejsom vypoctovom modeli s vy$sou presnostou.

KlGéové slova: jadrova bezpecnost, bazén vyhoreného paliva, MCNP5 kod, palivovd kazeta,
absorbator

1. UvVOD

Bazén skladovania vyhoreného paliva (BSVP) je zariadenie uréené na skladovanie pouzitych palivovych
kaziet podla legislativou stanovenych predpisov [1]. Hlavny ciel tejto prace je zvySenie operativnej skladovacej
kapacity BSVP. Toto bolo dosiahnuté zasunutim 24 absorbatorov z kontrolnych kaziet do priestoru kompaktnej
mreze namiesto 4 vol'nych radov z dokladom na bezpecnostny limit v ustalenom stave k/¢F* = 0.95 stanovenym

vo vyhlaske [1]. Ciel'om je najdenie optimalnej konfiguracie zavazky absorbatorov do kompaktnej mreze BSVP.

2. METODOLOGIA

Kompaktnid mreza bazénu je silno podmoderovany systém. Z hl'adiska volby konzervativnych parametrov
vypoctu je to vel'mi dolezité. VSetky konzervativne zvolené parametre a zjednodusenia musia zvysovat hodnotu
vodo-uranového pomeru alebo vysledného efektivneho multiplikaéného koeficientu. Na vypocet maximalnej
hodnoty k.rr V zavislosti od konfiguracie zavezenia absorbatorov bol vytvoreny zjednoduSeny model
kompaktnej mreze BSVP v programe MCNP5 [2]. Na vypocet bola pouzita kniznica ENDF/B-VII.0. Tento
vypoctovy model je striktne konzervativny a vypocitané vysledky, ako aj zvolené parametre by sa nikdy nemali
dosiahnut’ pri bezpe¢nom ustalenom stave realneho systému. Hlavné zvolené konzervativne parametre st v tab.
1.
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Tab. 1: Konzervativne hodnoty vstupnych geometrickych a materialovych parametrov [3][4].

. Nominalna . Konzervativna
C. Parameter Tolerancia
hodnota hodnota
1 Krok mriezky palivovych prutikov 12,3 mm +0,12 mm 12,42 mm
2 Krok mreze absorpénych rir 162 mm 40,842 mm 161,158 mm
3 Krok mreze hermetickych puzdier 230 mm 230 mm
4 Stredné obohatenie paliva 23°U v PK 4,87 %hm. 40,05 %hm. 4,92 %hm.
5 Stredné obohatenie 3°U v palivovom 4,6 %hm. A 4,65 %hm.
TR « +0,05 %hm.
pritiku “TVEL 4,95 9%hm. 5,00 9%6hm.
6 A in 235 i
Stredné oboh’at‘enle U v palivovom 4.4 %hm. +0,05 9%hm. 4,45 9%hm.
pratiku “TVEG*
7 Koncentricia Gd,Os v palivovom 0
. , . +0,159 . 209 .
oritiku “TVEG* 3,35 %hm 0,15 %hm 3,20 %hm
8 Hustota materiélu paliva v “TVEL* a 3 3
“TVEG* pratiku 10,4 -10,7 g/cm 10,7 g/cm
9 Koncentrécia boru v oceli ATABOR 1,00 %hm. 0,95 %hm.
10 Teplota chladiacej vody 50°C 4°C
11 Koncentracia H;BO5 v chladiacej vode 0,0 g/kg
12 Hmotnostny podiel boru v bérovej oceli 1.6 2.0 %hm. 1.6 %hm.

nadstavca kazety HRK

Pri vybere najlepsSich vysledkov pre neskorSie pouzitie na optimalizaciu bezpecnostnej analyzy kritickosti
boli vykonané nasledujuce tlohy:

A. Tvorba zjednoduSeného modelu kompaktnej mreze BSVP, palivovej kazety a absorpénej casti
kazety HRK s uvazenim konzervativneho pristupu.

B. Tvorba roznych scenarov zavezenia 24 absorbatorov do priestoru kompaktnej mreze.

C. Vyhodnotenie vysledkov a stanovenie optimalnej konfiguracie zavezenia absorbatorov.

2.1. ZJEDNODUSENY MODEL BAZENU SKLADOVANIA VYHORENEHO PALIVA

Za ucelom znizenia vypoctového Casu bol vytvoreny novy trojrozmerny model BSVP. Tento zjednoduSeny
model je iba Cast’' zariadenia skladovacieho bazéna. Pozostdva z kompaktnej mreze s absorpénymi rurami,
hermetickymi puzdrami a betonovou $achtou okolo kompaktnej mreze (Obr. 1). Vyska modelu bola zvolena na
248 cm, kvoli vyske palivovych pratikov pri teplote 20 °C. Bazén skladovania vyhoreného paliva je zavezeny
palivovymi kazetami s priemernym obohatenim 4,87%. Vsetky konstrukéné komponenty kompaktnej mreZe boli
v tomto modeli zanedbané s ohl'adom na konzervativny pristup. Kapacita kompaktnej mreZze BSVP je 603 miest
v absorpénych rarach a 54 miest v hermetickych puzdrach, ktoré slizia na odkladanie poskodenych/netesnéhych
palivovych kaziet [5].

V modeli palivovej kazety boli zanedbané distanéné mriezky ako aj horna a dolna hlavica. Model palivovej
kazety pozostava z centalnej rarky, palivovych pratikov a pokrytia kazety. Model hermetického puzdra je
zloZeny z homogenizovanej zmesi ocele chladiacich rdrok a chladiacej vody. Model absorpénej ¢asti kazety
HRK sa skladé z bérovej ocele, pokrytia kazety a centralnej rary. V absorpénej Casti kazety HRK je 22 vloziek
z bérovej ocele s hribkov 7,1 mm a vy$kou 102 mm. Tieto vlozky boli v modeli uvazované ako jeden kus [5].

55



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

Hermetické puzdro

Beton

chladiaca voda
Palivové kazety

Obr. 1: MCNP5 model kompaktnej mreze BSVP

Obalova ochranna

rira PK
Centralna
rirka PK

Absorpéna riira KSM

Vlozka z borovej
Palivovy pritik s ocele
obohatenim 4.4%
a gadoliniom

M.~ Absorpéna rira

. Obalova rira
Mg nadstavea

Palivovy prutik s
obohatenim 4.6%

Centralna rra
nadstavca
Palivovy pritik s

obohatenim 4.95%

Obr. 2: Model palivovej kazety (v 'avo) a absorpénej Gasti kazety HRK (v pravo)

Homogenizovana zmes
vody s chladiacimi

PK v hermetickom
pulzdre

_ jVoda okolo HP

Obr. 3: Model hermetického puzdra s palivovou kazetou
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2.2. SCENARE VYPOCTU

Rozne scenare zavezenia absorbatorov do priestoru kompaktnej mreze BSVP boli vytvorené suvazenim
rozloZenia hustoty toku tepelnych neutrénov. Pévodny scenar bol poditany s plnym zavezenim kompaktnej
mreZe palivovymi kazetami, bez pouZitia absorbatorov z kaziet HRK vid’. Obr. 1. Ostatné scenare boli vytvorené
krokovo. Vkladanim absorbatorov kaziet HRK do miesta s najvysSou hustotou toku tepelnych neutrénov, teda
miesta s najvys$Sou vahou absorbatora. Finalne scenare zvolené na zjednoduSent analyzu kritickosti st na Obr. 4

3173

a 5. Tieto scenare st zaloZzené na dvoch pristupoch zavazania asborbatorov — ,,do mrezi* a ,,do radov*.

SM1 SM2 SM3

Obr. 4: Scenare zavezenia “do mreze*

SR1 | SR2 | SR3

0.

e

) 4 1564 XX 8 4

SR4 SRS ' SR6

Obr. 5: Scenare zavezenia “do radov*

2.3. VYSLEDKY VYPOCTU

Maximélna hodnota efektivneho multiplikaéného koeficientu kJ* bola stanovend z vystupnej hodnoty
konzervativneho vypoétu kg korigovaného systematickou chybou 4y;,s, smerodajnymi odchylkami z vypoctu
a neistot vstupnych dat s uvazovanim konzervativneho pristupu podla rovnice (1) . Kombinovana neistota bola
vynasobena koeficientom k = 1,695, ktory reprezentuje pravdepodobnostny interval 95,5% pri normalnom
rozlozeni (interval 2c).

lec(]lrx = kg?}lser + AbiaS + 1’695\/662261) + Uczal + Uczonser (1)
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Kde kg?7°®" je konzervativnym vypoCtom stanovend hodnota multiplikatného koeficientu, Apq, je
systematicka chyba, o,,, je neistota experimentalne stanovenej hodnoty k.., z benchmark ulohy, o, je
neistota vypoctom stanovenej hodnoty k.., zbenchmark Glohy a ooneer j€ neistota k., stanoveného

konzervativnym vypocétom.

Tab. 2: Vysledky z vypoétov na zjednodusenm/komplexnom modeli BSVP

; eff stanovené eff stanovené komplexnym|  Relativna odchylka od
Scenar ,
zjednoduS$enym modelom modelom komplexného modelu [%6]
SF 0,96910 0,95738 1,22
SM1 0,95162 0,94707 0,48
SM2 0,95203 0,94728 0,5
SM3 0,94640 0,93986 0,69
SR1 0,95455 0,94776 0,71
SR2 0,95347 0,94704 0,68
SR3 0,95483 0,95036 0,47
SR4 0,94933 0,94293 0,68
SR5 0,94805 0,93749 1,12
SR6 0,94656 - -
keff
0.96
® zjednodufeny model
komplexny model
5% hranica podkritickosti
0.955 © 0.95455 ®(0.95483
¢ 0.95347
©0.95162 * 0.95203
0.95036
0.95
# (0.94933
0.94776 $ 0.94805
0.94707 + 0.94728 } 0.9162 0.94704 4 0.94656
0.945
0.94293
0.94 0.93986
0.93749
0.935
SM1 SM2 SM3 SR1 SR2 SR3 SR4 SRS SR6

scenare

Obr. 6: Grafické porovnanie vysledkov zjednoduseného a komplexného modelu s limitnou hodnotou
podkritickosti stanovenou UJD SR [1].

V tabul’ke 2 a na obrazku 6 je mozné vidiet, ze vysledky vypoctov na zjednodusenom modeli BSVP udavaju
konzervativnej$ie hodnoty ako vypolty na komplexnom modeli. Je to spésobené nadhodnotenim
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konzervativnych parametrov pri tvorbe modelu. Aj ked’ niektoré scenare nespiiiaji pozadovant podkritickost,
poskytuju ndam dobry prehlad problému a scendre s najlepsimi vysledkami boli dalej pouzité na optimalizaciu
zavazania absorbatorov do kompaktnej mreze.

3. ZAVER

Scenare SM3 a SR2 boli zvolené pre nasledujlicu optimalizaciu zavezenia asborbatorov do kompaktnej
mreze bazénu skladovania vyhoreného paliva. Pri hladani najlepSej konfiguracie zavezenia absorbatorov, sme

posudzovali scendre na zaklade vyslednej pocitanej hodnoty kgff*. Scenir SM3 uddva najlepsi vysledok zo

scenarov usporiadania “do mreZe“, pretoze pocitana hodnota kgyf™ je pri fiom najmensia. Aj ked’ scenar SR2

neposkytuje najlepsi vysledok zo scenarov usporiadania “do radov*, bol zvoleny na zjednodusenie a skratenie
procesu zavazania absorbatorov do kompaktnej mreze. Scnear SR6 bol vytvoreny vylepSenim scenaru SRS.
Scenar SR6 poskytuje najlepSie vysledky zo zvolenych scenarov usporiadania “do radov® pocitanych na
zjednodusenom modeli. Scenar SRS poskytuje najlep$i vysledok zo scenarov usporiadania do ‘“radov™
poéitanych na komplexnom modeli. Preto by scenar SR6, ktory bol vytvoreny vylepSenim scenaru SRS udaval
este lepsie vysledky. Mohol by sa pouzit’, ak by sa uvazovalo pouzitie vSetkych 24 absorbatorov na zabezpecenie
podkritickosti v kompaktnej mrezi BSVP. Takto by sa uvolnilo aspon 47 miest pre palivové kazety. Neskorsia
optimalizacia ale ukazala, Ze operativna kapacita bazénu skladovania vyhoreného paliva sa este da zvysit.

Vypoctovy Cas nie je zavisly iba od komplexnosti modelu, ale aj od zvolenych parametrov vypoctu. Vypocty
boli robené kdédom MCNP5 pouzitim funkcie KCODE s 2500 cyklami (250 neaktivnych) a 100000 neutrénmi.
Cas ziskany jednym vypodétom je priblizne 5 hodin, pricom vypocet na zjednodusenom modeli trval maximalne
3 a pol hodiny, pricom ziskana ¢asova ispora rastie s pouzitim va¢sicho mnozstva cyklov.
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Abstrakt: Neutrony ozarované betonové konstrukce jadernych elektraren jsou vystaveny vysokému
namdahani. Z toho diivodu mohou s casem vykazovat znamky poskozeni a vyskyt trhlin, a proto je nut-
né najit vhodné nedestruktivni metody pro spolehlivou diagnostiku jejich stavu a integrity materialu.
Ultrazvukova metoda dvoufrekvencniho smésovani byla vyvinuta pro nedestruktivni detekci trhlin
Vv betonu. Cilem tohoto prispévku je porovnat konvencni nedestruktivni a destruktivni metody testovani
betonu s novou metodou nelinearni ultrazvukové spektroskopie pri pouziti na vzorcich bézného beto-
nu. PoSkozeni betonu neutrony bylo simulovano teplotnim zatéZovanim zkuSebnich téles. Byly pouzity
metody: ultrazvukova impulzni metoda, rezonancni metoda, stanoveni pevnosti betonu v tlaku, stano-
veni pevnosti betonu v tahu za ohybu a nova metoda dvoufirekvencniho smésovani.

Kli¢ova slova:Nelinearni ultrazvukova spektroskopie, beton, ozarovani

1. UVOD

Ozatovani betonu neutrony zptisobuje poskozeni mikrostruktury materialu v disledku samotné interakce ne-
utronti s materidlem a také neptimo v dusledku vystaveni betonu vysokym teplotdm, jez ozafovani doprovazeji.
Tento problém se tyka zejména betonu biologického stinéni jadernych elektraren [1]. Beton biologického stinéni
vymezujici prostor reaktorové Sachty je velmi tézko pfistupny pro konvenéni diagnostické metody, pricemz
metody destruktivni ¢i semi-destruktivni jsou zde zcela mimo moznosti pouziti. Z toho divodu hraje nedestruk-
tivni testovani velmi vyznamnou roli v posuzovani stavu konstrukce.

Nelinearni spektroskopie je zalozena na méfeni elasticko-plastické odezvy materidlu vznikajici pfitomnosti
mikrotrhlin. Cast této odezvy miize byt zpiisobena samotnou nehomogenitou materialu nebo nelinearitou pouzi-
tého testovaciho systému, jez je potfeba minimalizovat.

Metoda dvoufrekvenéniho sméSovani je zalozena na postupném vyslani dvou budicich signala a jejich na-
sledném smé&Sovani. V soucasné dobé jsou mozné dva zpusoby pouziti této metody pro beton: a) sméSovani
nizko-frekvenéniho signalu (cca 5-20 kHz) a vysokofrekvenéniho signalu (cca 70-120 kHz) nebo b) sméSovani
dvou signalti o podobnych frekvencich. Zaznamenana odezva je poté zpracovana pomoci Rychlé Fourierovy
transformace. PoSkozeni materialu je promitnuto do vysledného spektra, jez se li§i od ,,zdravého™ materialu
vyskytem vysSich harmonickych slozek signalti a postrannich pasem. Tato procedura se tak stava efektivnim
nastrojem pro nedestruktivni testovani betonovych konstrukei [2, 3].

Tento pfispévek porovnava moznosti vyuziti nelinearni ultrazvukové spektroskopie s konvenénimi metodami
testovani v zavislosti na vysledcich dosazenych z destruktivniho testovani zkuSebnich téles betonu, jez byly
zatézovany vysokymi teplotami.

2. EXPERIMENTALNI PROGRAM

Vyroba zkuSebnich betonovych téles byla provedena ve dvou po sobé nasledujicich dnech. Materialové slo-
zeni vzorkll bylo nasledujici: 3450 g plniva, konkrétné se jednalo o jemné kiemi¢ité kamenivo, 1150 g Portland-
ského smésného cementu CEM 11 32,5 a 575g vody, vodni souéinitel tedy byl stanoven na hodnotu 0.5. Cerstvou
smési se vyplnily formy pro zkuSebni télesa o rozmérech 40 x 40 x 160 mm. Bylo vyrobeno $est sad totozného
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slozeni, které byly po 2 letech zrani teplotné zatéZovany pro simulaci poskozeni betonu radioaktivnim zafenim.
Prvni sada vzorkd byla uréena jako referen¢ni (S oznacenim A3, B3 a C3), tj. byla ponechana v laboratornich
podminkach bez teplotniho zatizeni. Ostatni sady pak byly postupné vypalovany na 340 — 460 °C (viz Tab. 1 a
obr. 1).V8echna zku$ebni télesa byla zkousena nedestruktivné, pomoci metod ultrazvukové impulsni techniky,
impakt echo, dvoufrekvenéniho sméSovani a destruktivnim zkouSenim, tj. stanoveni pevnosti betonu v tlaku a
v tahu za ohybu.

Tab. 1: Teploty vypalu jednotlivych vzorki

Heating Temperature Heating Temperature

Sample Name Sample Name

[°C] [°C]
A3 26 3A 400
B3 26 3B 400
C3 26 3C 400
1A 340 Al 430
1B 340 B1 430
1C 340 C1 430
2A 370 A2 460
2B 370 B2 460
2C 370 C2 460
500
——1A-1C
450
200 ——2A-2C
350 )\ 3A-3C
O 300 ——Al-C1
g 250 A2-C2
Q
2 200
150
100 \
50 =
0
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000

Cas [s]

Obr. 1: Prubéh teplot pii teplotnim zatéZzovani zkuSebnich téles

3. VYSLEDKY

Obrazek 2 porovnava vysledky méteni ultrazvukové impulsni metody, z niz byl ziskan dynamicky modul
pruznosti Ep, a metody impakt echo, ktera poskytla jak hodnoty dynamickych modult pruznosti Ey (v podél-
ném sméru),Ep (v pfiném sméru), tak hodnoty smykového modulu Gy;. Zmény vyvolané teplotnim zatézova-
nim se nejvice projevily ve zménach parametru Ey, kdy doslo pfi vypalu na nejvyssi teplotu (tj. 460°C)
k poklesu az 0 56,8% oproti hodnoté naméiené na ,,zdravych* vzorcich, tj. referen¢nich (uchovavanych pii po-
kojové teploté 26°C). Naproti tomu dynamicky modul ziskany ultrazvukovou impulsni metodou
(Epu)nevykazoval tak znaéné zmény, kdy pii maximalni teploté vypalu doslo k poklesu o 45,7%. Také ve vSech
ostatnich ptipadech teplotniho zatéZzovani se zména modulu pruznosti Ey, projevila nejméné. Z toho vyplyva, ze
ultrazvukova impulsni metoda je méné citlivd na zmény v mikrostruktute poskozeného betonu nez metoda im-
pakt echo.
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Obrazek 3 pfinasi vysledky méfeni nové vyvinutou nelinearni ultrazvukovou metodou dvoufrekvenéniho
sméSovani pied a po teplotnim zatézovanim. Nelinearni parametr  stoupd se stoupajicim stupném poskozeni
betonu, tj. s nardstem teploty zatéZovani. Tento parametr je velice citlivy na vyskyt jakychkoli nehomogenit
V betonu, proto je nutné vyloucit z méfeni mozny vliv pfirozenych nehomogenit heterogenniho materilu jako je
beton (napi. pfechody mezi cementovou matrici a kamenivem, porozita apod). AvSak pfi vylouceni téchto vlivl
a vétsim poctu méteni se parametr B stdvd velmi €innym ukazatelem. Z grafu vyplyva, Ze se tento parametr
S poskozenim betonu méni az o stovky procent. Nejvyssi zmény dosahla zkusebni télesa vystavena teploté 430
°C, kde doslo k nartstu hodnot az o 759 % (z hodnoty 0,167 pfed vypalem az na hodnotu 1,268 po vypalu).
Z grafu je ale také patrna abnormalita v o¢ekavaném trendu, kdy u zkusebnich téles vystavenych teploté 340°C
doslo k poklesu hodnoty parametru o 19 %.

Vysledky destruktivnich testii jsou zobrazeny v grafu na obrazku 4. Je patrné, Ze pevnost v tahu za ohybu ne-
byla teplotnim zatéZovanim az do teploty 430°C vyrazné ovlivnéna. Teprve pti vypalu na teplotu 460°C doslo ke
snizeni hodnoty pevnosti v tahu za ohybu o cca 37% oproti referen¢nim zkuSebnim télesim. Pti teplotnim zati-
zenim na 340°C doslo dokonce k nepatrnému navysSeni hodnoty cca o 4%, takto maly rozdil ale mtize byt vy-
svétlen 1 v rdmci chybovosti méteni.

Naproti tomu, vysledky méteni pevnosti v tlaku ukazuji jasny klesajici trend v hodnotach s nartstajici teplo-
tou zatézovani. Nejvetsi pokles pevnosti v tlaku pii teploté 460°C vSak dosahoval ,,pouze* 22%, tedy efekt tep-
lotniho zatiZeni na nejvys$si teplotu byl niz§i nez v piipadé pevnosti tahu za ohybu. Porovname-li vysledky de-
struktivniho a nedestruktivniho méfeni, je jasné, ze nedestruktivni metody jsou vyrazné citlivéjsi na poruchy

v mikrostruktufe materialu, nejvice v piipadé nelinearni ultrazvukové metody dvoufrekvenéniho smé&Sovani.

100

90 W EbrL

80 B Gbr

70 M Ebrf
6 B Ebu
5
4
3
2
1
26 340 370 400 430 460

Teplota [°C]

modulu [%]
o o o o o o

Procentualni zména modulu pruznosti/smykového

o

Obr. 2: Porovnani procentualnich zmén hodnot modulll pruznosti stanovenych metodami impakt echo Epy
(v podélném smeru) a Ey s (v pfiéném sméru) a ultrazvukovou impulsni metodou Ey, a smykového mo-
dulu stanoveného metodou impakt echo G,V zavislosti na teploté vypalu
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Obr. 4: Porovnani hodnot pevnosti betonu v tlaku a v tahu za ohybu v zavislosti na teploté vypalu
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4. ZAVER

V ptispévku byly porovnany metody nedestruktivniho testovani, tj. konvenéni metody impakt echo a ultra-
zvukova impulsni metoda, a dale nové vyvinutd nelinearni ultrazvukova metoda dvoufrekvenéniho sméSovani,
s metodami destruktivnimi, tj. stanoveni pevnosti v tlaku a pevnosti v tahu za ohybu, pro zjistovani defektt
v mikrostruktuie betonu poskozeném teplotnim zatizenim, jez simuluje poskozeni radia¢ni. Vysledky prokéazaly
vyrazné vyssi citlivost nedestruktivnich metod oproti metodam destruktivnim. Mezi konvenénimi NDT metoda-
mi se ukazala jako citlivéj$i metoda impakt echo, kdy v piipadé teplotniho zatiZzeni na 460°C doslo k poklesu
hodnot az o 56,8%. Vyrazné nejcitlivéjsi metodou je ale metoda dvoufrekvenéniho sméSovani, ktera dosahuje
zmeén v fadu stovek procent oproti hodnoté naméfené na ,,zdravém® betonu. Pfi této metodé je ale tfeba vyloucit
z méfeni vliv pfirozenych nehomogenit betonu, jez je velice heterogenni material. VEtsi pocet méfeni, jez zajisti
dostatecny statisticky soubor, na rozdil od potieby konvenénich nedestruktivnich metod, je dtlezity z pohledu
vérohodnosti méfeni.
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Znizovanie Statistickej chyby CDBS merani
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Abstrakt: Cielom tejto prdce bolo zistit casovy drift spektra koincidencnych merani Dopplerovho rozsire-
nia anihilacnej ciary. Experiment pozostaval z merani réznej pocetnosti CDBS spektier, bliziacej sa poctu zdete-
govanych impulzov 10°, éo predstavuje takmer 100-ndsobok Standardnej dizky merania na zauzivanych 10" im-
pulzov. Na zdklade ziskanych vysledkov sme uskutocnili dalSie opakované merania vzorky na urcenie funkcie
smerodajnej odchylky v zavislosti od poctu nameranych impulzov. Na merania bola pouzitd vzorka cistého zele-
za diskového tvaru s priemerom 9 mm a hriibkou 1 mm, ktorej povrch bol vylesteny a nasledne bola vyZihana za
ucelom odstranenia vyrobnych defektov.

KPucové slova: PAS, CDBS, chyba merani

1. UVOD

Pozitronova anihila¢na spektroskopia (PAS) je nedestruktivna spektroskopicka metdda vyuzivajica jav elek-
tron-pozitronovej anihilacie. PAS zahfiia tri principialne odli$né metédy, menovite metddu merania doby Zivota
pozitrénov (PALS), metddu uhlovej korelacie a metddu merania dopplerovho rozsirenia anihila¢nej ¢iary (DBS).
V nasich PAS laboratoriach UJFI vyuzivame metoédy PALS a CDBS (DBS s dvomi koincidenéne zapojenymi
detektormi). Kym metoda PALS podava obraz o velkosti defektov pritomnych v materiali, metoda DBS je citli-
va aj na Struktiru a chemické zloZenie. Do akej miery dokaze tdto metdda analyzovat’ konkrétne Strukturalne
zmeny vysetrovanej Vzorky, znacne zavisi od presnosti merani. Vplyvy chemického zlozenia na vysledné spektra
sa Casto pohybuju na urovni chyby merani, preto je pre spresnenie detekcie nutné eliminovat’ faktory prispieva-
juce k zvySovaniu chyby merani. Jednym z jednoducho odstranitelnych faktorov je prave $tatisticka chyba tych-
to merani, ktorej uréenie bolo predmetom tejto prace.

2. SPECIFIKA APARATURY

Nase merania boli uskuto¢nené na CDBS aparatiire v laboratoriach FEI STU na obrazku 1. Aparatura pozos-
tava z dvoch HpGe detektorov v koinciden¢nom zapojeni. Takéto zapojenie potlaca vplyv pozadia na vysledné
spektrum az o 3 rady. V strede je umiestnené olovené tienenie, pod ktorym je vo fixnej polohe umiestneny dr-
ziak so vzorkou.

65



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

Obr. 1: Fotografia meracej aparatiry CDBS

2.1. VZORKA

Pre tcely merania bola pouzitd vzorka ¢istého Fe diskového tvaru o priemere 9mm a hriibke 1mm. Vzorka
bola vylestena a taktiez vyzihana, za u¢elom odstranenia vyrobnych defektov a dosiahnutia ¢o najhomogénnejsej
Struktary, aby bolo mozné povedat, ze zmena nameranych parametrov v ¢ase, je funkciou Statistiky merania
a nie je vyznamne ovplyvnena vzorkou.

2.2. ZDROJ

Pocas merania sme vyuzivali ako zdroj pozitrénov ?Na ktory je p+ ziari¢. ?Na je vyhodny nakol’ko ma po-
merne dlh dobu polpremeny (2,61 roka), a taktieZ pri rozpade sudasne s pozitrébnom emituje aj y-ziarenie
0 energii 1,274 MeV, ¢o umoziiuje merat’ dizku Zivota pozitrénu v materiali y-koincidenénym spektrometrom.
?Na je bezne dostupny ako NaCl, iZe je rozpustny, stabilny a d4 sa s nim 'ahko manipulovat’. Na zapuzdrenie
pouzivame kaptonovu féliu o hriibke 7,5 pm v ktorej anihiluje priblizne 20% pozitronov. Geometricka a rozpa-
dova schéma zdroja su zobrazené na obrazku 2.

2.602y

221
Na

E.C. (9.5 %)

o

37ps 1274 B" 545 keV (90.4 %)
22Na y 1274 keV
- - Z 0 (,/
stable B (0.1 %)
7.5um kapton 2Ne
Skumana vzorka

Obr. 2: Geometricka a rozpadové schéma *Na zdroja [1][2]

3. MERANIE CASOVEHO DRIFTU

Vzorka FeX093 bola merana externym “’Na pozitronovym zdrojom metddou CDBS s prvym zapisom pri 10’
impulzoch (Standardny pocet impulzov pouzivany pre vSetky nase ostatné merania) 23.7.2018 a poslednym zapi-
som 8.10.2018 pri po&etnosti nameranych impulzov takmer 9x10° , ¢o reprezentuje takmer stonasobok beZnej
dizky merania a po¢tu nameranych impulzov.

Na stanovenie optimalneho poctu impulzov som zvolil pristup kombinovania vizualnej tendencie driftu
S a W parametra a statistickych vypoctov. Parameter S bol voleny ako 0 — 2,5 p. a W ako 15 — 25 p, ¢o pred-
stavuje najcastejSie voleny rozsah vyuzivany pri vyhodnocovani CDBS spektier kovovych materialov. S-W plot
nameranych dat na obrazku 3 ukazal, Ze drift hodnot ma systematicky charakter. V grafe je vidno, ze niekol'ko
bodov je vyrazne vychylenych a su zjavne nespravne. Meranie prebiehalo pocas leta 2018 po dobu 1830 hodin.
Po analyze zaznamov pocasia sa ukazalo, Ze chybné data boli zozbierané v obdobi extrémnych hortav. Casova
oblast’ chybnych merani je vyznacena na obrazku 4. Vysoké teploty vzduchu v laboratoériu a nedostatocné klima-
tizovanie priestorov sposobili narast teploty na zosiliiovacoch detektorov, v désledku ¢oho vznikal neziaduci
jednosmerny signal, vychyl'ujuci vysledky. Nakol'ko sa aj po tychto vykyvoch vratili hodnoty na svoju krivku
konvergencie, mézeme povazovat za najspravnejsi bod, koncovy bod zodpovedajuci pocetnostiam bliziacim sa
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9x10°. Toto sa potvrdilo aj viacnasobnym opakovanim experimentu, kedy hodnoty opit’ konvergovali k tomuto
bodu. [3]
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Obr. 3: Drift hodnot S a W parametrov
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Obr. 4: Zaznam tepl6t v obdobi chybnych merani [4]

V grafoch na obrazkoch 5,6 a 7 st zobrazené absolutne zmeny S parametra (obr. 7), W parametra a ich kom-
binacie, vzhl'adom na krok zapisu dat. Prisluchajiice smerodajné odchylky boli vypocitané z predoslého, aktual-
neho a nasledujuceho zapisu. Vietky scendre ukazali, Ze za pocetnostou spektra vys$ou ako 6x107 sa parametre
vyrazne nemenia a efekt zniZzovania Statistickej chyby za tymto bodom je prili$ nizky na to, aby sa oplatilo bezne
uskutocnovat’ takto dlhé merania.
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Obr. 6: Zmena W parametra medzi krokmi merania
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Obr. 7: Zmena kombinacie S a W parametra medzi krokmi merania

3.1. KVANTITATIVNE STANOVENIE STATISTICKEJ CHYBY

Z nameranych dat a ziskanych vysledkov sme si od¢itanim spektier dokazali rozdelit’ namerané data na dis-
krétne baliky 0 pocetnostiach 10" az 10°, ktorych porovnavanim sme ziskali vztah pre pokles celkovej chyby
merani, v zavislosti od zvySovania pocetnosti. Pri pocitani smerodajnej odchylky som zobral v uvahu chybné
hodnoty z merania driftu a nezahrnul ich do d’alSicho vypoétu. Z porovnania balikov pocetnosti bolo mozné
odvodit’ rovnice pre pokles smerodajnej odchylky S a W parametra v zavislosti od pocetnosti.

o, =0,001%e "E %N ()

o, =0,0002 "N )

Rovnica 1 vyjadruje vztah pre pokles Statistickej smerodajnej odchylky o5 vzhl'adom na pocetnost’ zdetego-
vanych impulzov N pre S parameter a rovnica 2 pre W parameter. Dosadenim dopo¢itanej odchylky do rovnice
3, vieme stanovit’, ako nam poklesne celkova smerodajna odchylka konkrétneho merania, zvolenim vysSej po-
Cetnosti. Toto moze byt uzitoéné v pripadoch, kedy sa pozorovana zmena nachdadza na trovni chyb
a potrebujeme ju primerane znizit', aby mali data lepSiu vypovedni hodnotu.

o=.0,+0, ®)

V rovnici 3 je o celkova smerodajna odchylka skimaného parametra, os je Statisticka smerodajna odchylka pri-
slusného parametra oy predstavuje prispevok ostatnych chyb, ktory sa bude spravat’ ako konsStanta, nakol’ko za-
tial’ nevieme kvantitativne charakterizovat’ jeho Cleny.

4. ZAVER

Vyhodnocovanim ziskanych dat sa mi v tejto praci podarilo stanovit’ vplyv velkosti spektra na Statisticki
chybu CDBS merani. Vychadzal som pri tom z jednotkovej zmeny S a W parametrov a pogitania prisluchajucich
smerodajnych odchylok. Zo Statistiky je vSeobecne zname, ze dlh§im meranim sa ziskava presnejs$ia hodnota,
avSak z hl'adiska Casovej efektivity som maximalnu hodnotu nameranych impulzov, s ktorou je este efektivne
pracovat, stanovil ako 6x107, nakolko parcidlny krok zmeny parametrov za touto hodnotou bol minimélny
a dosahovan4 kombinovana odchylka vysoko uspokojiva rovna 4,56579x10™. Vysledky ukazali aj nepriaznivy
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vplyv vysokej teploty prostredia poc¢as merani na vysledné spektrum, z ¢oho vyplyva, Ze na dokladné obstaranie
vysledkov z PAS merani je dolezité udrziavat priestory laboratéria vo vhodnych podmienkach. Ziskané rovnice
zmeny smerodajnej odchylky merani je mozné aplikovat’ v pripade potreby opakovania experimentu, z dévodu
znemoznenia pozorovania istych javov, spésobeného vysokou nepresnostou. Takymto spésobom mézeme od-
hadnut’ pozadovany pocet impulzov opakovaného merania a tym optimalizovat’ trvanie experimentu. Zaroven
vieme stanovit, ¢i opakovanie experimentu S vysSou pocetnostou vobec prinesie pozadovany vysledok a teda sa
mdbzeme vyhnut uskutociiovaniu zbytocnych opakovani experimentu.
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Abstrakt: K méreni ucinnych prirezii reakci rychlych neutronii s prvky Al, Au, Bi, Y byla vyuZita
aktivacni metoda. Jako kvazimonoenergeticky zdroj neutronii s energiemi radové desitek megaelek-
tronvoltii poslouzil cyklotron U-120M a lithiovd tercovd stanice na Ustavu jaderné fyziky Akademie
véd Ceské republiky v Rezi. Znalost excitacnich funkci nékterych sledovanych reakci by mohla byt
potencidlné uzitecna pri navrhu a provozu pokrocilych jadernych systémii.

Kli¢ovd slova: urychlovacem rizeny zdroj neutronii, aktivacni detektor, ucinny pruiez, spektrometrie
gama zareni, Knihovny jadernych dat, zdrojové reakce na lithiu

1. UVOD

Vzdalenéjsi budoucnost jadernych elektraren je v tzv. pokroéilych jadernych systémech, kam lze zafadit ja-
derné reaktory IV. generace, urychlovacem fizené transmutacni systémy a piipadna budouci fizni zatizeni. Aby
vsak tyto koncepce mohly byt v ptistich dekadach uvedeny do provozu, je nutné provadét intenzivni vyzkum v
mnoha oblastech spojenych s touto problematikou. Jednou z nich je studium reakei rychlych neutrond, protoze
na rozdil od soucasné generace jadernych reaktorti vyuzivaji pokrocilé jaderné systémy pravé rychlé neutrony.
Ackoliv excitacni funkce mnohych jadernych reakei jsou pro nizké energie velmi dobfe prométeny, v oblasti
vyssich energii je experimentalnich dat nedostatek. Vyborna znalost excitaénich funkci mnoha jadernych reakci
je v8ak nezbytna pro posouzeni interakci rychlych neutronti s konstrukénimi materidly i pro ptipadnou zpétnou
rekonstrukci neutronového pole, kterému byl analyzovany material vystaven. Mnohé vyzkumné instituce inten-
zivné pracuji na roz§ifovani knihoven jadernych dat. Studiu u¢innych prifezt reakci rychlych neutrond je véno-
véana znaéna pozornost i v Ustavu jaderné fyziky Akademie véd Ceské republiky v Rezi. Jako kvazimonoener-
geticky zdroj rychlych neutrond zde slouzi cyklotron U-120M s lithiovou ter¢ovou stanici. Diky znalosti neutro-
nového spektra tohoto zdroje je mozné k méfeni ucinnych prifezil vyuzit aktivacni detektory a jejich naslednou
analyzu metodami gama spektrometrie.

2. URYCHLOVACEM RiZENY NEUTRONOVY GENERATOR NG-2

Neutron, jak jiz napovida jeho nazev, je elektricky neutralni ¢astice, coz znemoznuje jeho urychleni pomoci
elektrického pole. Jako zdroje rychlych neutront s energiemi v fadu desitek MeV a vice se vyuZzivaji reakce
urychlenych nabitych ¢astic s vhodnym konverznim materidlem. Timto materidlem byva nejéastéji beryllium,
lithium ¢i deuterium. Svazek nabitych castic je z urychlovace veden na terc¢, ve kterém jsou v riznych jadernych
reakcich produkovany neutrony. Volbou typu urychlovanych ¢astic (protony, deuterony, alfa Castice, jiné lehké
ionty), druhem konverzniho materialu a tloustkou terce z tohoto materidlu Ize ovlivnit neutronové spektrum
daného zdroje. Pro méteni G¢innych prifezd je nutné mit monoenergetické ¢i kvazimonoenergetické spektrum
neutrontl. Jeho produkce je obvykle realizovana zdrojovou reakci p+Li.
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2.1. ZDROJOVA REAKCE P+LlI

Spektrum neutront produkovanych v tenkém lithiovém teréi v jaderné reakci ’Li(p,n)’Be je pro energie pro-
tonu v fadu desetin MeV monoenergetické, pro vyssi energie (jednotky az stovky MeV) se jedna o spektrum
kvazimonoenergetické, ve kterém je vyrazny monoenergeticky pik a nezanedbatelné neutronové pozadi, jehoz
vliv roste smérem k niz§im energiim. K monoenergetickému piku pfispivaji neutrony produkované v reakcich
"Li(p,n)'Be vedoucich na vznik 'Be v zakladnim &i prvnim excitovaném stavu. Reakce vedouci k vy$$im excito-
vanym staviim ‘Be a dal$i doprovodné procesy (deexcitace emisi neutronu, vicedasticovy rozpad atd.), které
Vv ter¢i také probihaji, vytvari spojité neutronové pozadi [1].

2.2. |ZOCHRONNI CYKLOTRON U-120M

Cyklotron je typickym piikladem kruhového urychlovace nabitych ¢astic. Sestava z kruhové vakuové komo-
ry, ve které jsou umistény dvé duté elektrody polokruhového prifezu zvané duanty. Zdroj Castic se nachazi ve
sttedu vakuové komory. Castice jsou urychlovany proménnym vysokofrekvenénim magnetickym polem
v mezefe mezi duanty. Klasicky cyklotron ma v celé vakuové komofe stacionarni magnetické pole s konstantni
intenzitou B kolmou na rovinu pohybu nabitych ¢astic. Uvnitt duantu se tedy nabité Eastice vzdy pohybuji po
kruznici, jejiz polomér roste s rychlosti ¢astice. Diky tomu je thlova frekvence obéhu Eastic wc (tzv. cyklotrono-
va frekvence) po celou dobu urychlovani konstantni a je dana vztahem [2]:

W, = % = konst., Q
kde g je naboj urychlovanych ¢astic a m jejich hmotnost. Z rovnice (1) je ziejmé, Ze navrh klasického cyklotronu
predpoklada konstantni hmotnost ¢astic po celou dobu urychlovani. Tento pfedpoklad je ovSem pro vyssi energie
urychlovanych ¢astic porusen vlivem relativistického rtistu hmotnosti. Zajimavym vylepSenim konstrukce kla-
sického cyklotronu je tzv. izochronni cyklotron (z feckého isos = stejny, chronos = ¢as), u kterého s polomérem
roste velikost intenzity magnetického pole tak, aby kompenzovala relativisticky rtist hmotnosti a pomér B/m byl
tedy po celou dobu pohybu konstantni.

Izochronni cyklotron U-120M je provozovan na UJF AV CR od roku 1977. Umoziuje urychlovéani jak klad-
nych, tak zapornych iontl. V zavislosti na rezimu urychlovani a typu urychlovanych ¢astic je schopen poskyto-
vat svazky s energiemi 1-55 MeV a proudy od jednotek nA po desitky pA. V ptipadé urychlovani zapornych
iontd vodiku je schopen poskytovat svazky s proudem az 13 pA v rozsahu energii svazku 20-35 MeV [3].

Obr. 1: Izochronni cyklotron U-120M na UJF AV CR v ReZi.
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2.3. LITHIOVA TERCOVA STANICE

Neutronovy generator NG-2 je ptipojen k zaporné trase vyvedeni svazku na fezském cyklotronu U-120M.
V zavislosti na volbé ter€ové stanice je schopen poskytovat spojitd i kvazimonoenergetickd spektra neutronti.
K produkei kvazimonoenergetickych spekter s energii piku v rozmezi 18-33 MeV se na UJF AV CR pouziva
terova stanice s tenkym (~2 mm) lithiovym teréem, jehoZz pramér je 30 mm. Ter¢ je obohacen na vysoké za-
stoupeni izotopu ’Li. Pfed zahajenim ozafovani je stanice vzdy osazena novym teréem. Kviili mimoiadnym
hygroskopickym vlastnostem lithia probiha vymeéna terce vzdy v ochranné argonové atmosfére, aby se zamezilo
kontaktu ter¢e se vzdusnou vlhkosti. Protoze se jedna o tenky teréik, vétSina svazku protont jim projde bez in-
terakce. Tyto protony musi byt odstranény z pole produkovanych neutront. K tomu je na UJF AV CR vyuzivan
uhlikovy zhéase¢. Jedna se o 10 mm tlustou uhlikovou desticku, ve které nabité Castice vlivem ionizace ztrati
veskerou energii. Nékteré protony mohou ve zhaseci vyvolat reakce vedouci na produkci neutronti. Tyto neutro-
ny diky vysokym prahovym energiim produkénich reakei na uhliku neovliviiuji monoenergeticky pik, ale pfispi-
vaji ke spojitému neutronovému pozadi. Lithiovy ter¢ a pfedevsim uhlikovy zhasec se za provozu siln€ zahiivaji,
a proto je nezbytné zajistit jejich aktivni chlazeni specialnim chladicim okruhem. Po ukonéeni ozafovani je ter¢
uschovan v petroleji a po nékolika mésicich je podroben gama spektrometrii za G¢elem uréeni vytézku (tj. poctu
jader vyprodukovanych ve sledované reakci za celou dobu ozafovani) jader "Be. Vytézek 'Be odpovida podtu
(monoenergetickych) neutront v piku emitovanych do prostorového thlu 47 [4].

Svazek
protonu

Obr. 2: Lithiova teréové stanice na UJF AV CR v Rezi [7].

3. MERENI UCINNYCH PRUREZU POMOCI AKTIVACNICH DETEKTORU

Aktivaéni detektor ma obvykle podobu tenkého dratku ¢i tenké folie z ¢istétho monoizotopického materialu.
Neutrony s materidlem detektoru interaguji zejména prostiednictvim (n,Xn) reakci a produkci nabitych ¢astic.
Aktivacni detektory se vyhodnocuji az po ukonceni ozafovani, jedna se tedy o tzv. offline detektory, jejichz
analyza probiha metodami spektrometrie gama zateni. Pokud je aktivaéni detektor vystaven svazku se znaimou
presné definovanou energii neutront, 1ze na zakladé analyzy tohoto detektoru uréit, jaké reakce v ném pii ozafo-
vani probihaly a z mnozstvi produkti téchto reakci pak vypocitat ucinné pritezy pro danou energii neutront.
Pokud je aktivacni detektor vystaven neutronovému poli s nezndmymi parametry, vyborna znalost zavislosti
ucinného prifezu na energii (tzv. excitaéni funkce) umozni pfi analyze tohoto detektoru urcit nékteré charakte-
ristiky nezndmého neutronového pole.
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3.1. URCENI VYTEZKU

Zéakladni ulohou gama spektrometrie pii vyhodnocovani aktivaénich detektord je uréeni vytézku Nygiezek Sle-
dované reakce. K tomu je nezbytné aplikovat nékteré zakladni spektrometrické korekce. Rovnice pro urceni
vytézku ma tvar [5]:

N = Spik(Ey)Cabs(Ey) Cstab treal _ exp(to) Atirr 2)
vytezek Iy'EP(Ey)'COI(Ey)'Cplocha tiive 1—exp(—A-treal) 1_“3)(13(_}\"511"1")l

kde Spik je plocha piku ptislu§né gama linky s energii E, a intenzitou |,. Pikova G¢innost pouzité spektrometrické
aparatury je oznacena &p, skutecny cas méfeni trea, €as s korekci na mrtvou dobu tiive, ¢as ozafovani tir, Cas od
konce ozafovani do zac¢atku méfeni to a rozpadova konstanta A. Déle je pouZzita fada standartnich spektrometric-
kych korekei, které reprezentuji korekéni soudinitele: Caps Na vIiv samoabsorpce, Csan Na Vliv nestability svazku
pfi ozafovani, COI na vliv pravych kaskadnich koincidenci a Cpiocha na vliv plochy aktivac¢niho detektoru. Ve
vysledné nejistoté vytézku byla zohlednéna nejistota plochy piku sledované gama linky, nejistota intenzity I, a
nejistota uc¢innostni kalibrace detektoru. Ostatni nejistoty jsou co do velikosti vii¢i témto tiem zanedbatelné.

3.2. VLIV NEUTRONOVEHO POZADI

Jelikoz neutronové pole produkované lithiovou teréovou stanici neni monoenergetické, ale kvazimonoenergetic-
ké, je pro spravné urceni vytézku nezbytné aplikovat vhodnou korekci na tento jev. Sledované reakce nejsou
vyvolany pouze neutrony s jedinou pfesné¢ definovanou energii odpovidajici piku, ale mohou byt vyvolany i
neutrony ze spojitého pozadi. Navic vliv neutronti Z pozadi na vytézek je rizny pro rizné reakce v zavislosti na
prahovych energiich téchto reakci a na pribéhu jejich excitacnich funkci. Na Obr. 3 je znazornén piekryv kva-
zimonoenergetického spektra neutronti fezské lithiové terCové stanice a excitanich funkci nékterych sledova-
nych reakci, které byly namodelovany pomoci kodu TALYS [6]. Je ziejmé, Ze vytézky reakci s nizSimi praho-
vymi energiemi jsou neutronovym pozadim ovlivnény vice.

! ! ! ! !
_ Spektrum neutront
— | o LTALYS: ¥Y(n.2n)*8Y _
o I
2 TALYS: 89Y(n,3n)%7Y
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Obr. 3: Kvazimonoenergetické spektrum neutronového zdroje a excitaéni funkce nékterych sledovanych reakei
se spolecnou osou y. Veli¢iny na ose y jsou normované k jedné.
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Metoda pouzita ke korekei vlivu neutronového pozadi na vytézek je prevzata z [7]. Korekéni koeficient Cpgr
je v podstaté pomér konvoluce G¢inného prifezu o(E) a neutronového spektra N(E) pro energie E odpovidajici
oblasti piku ku téhoz pro celé spektrum energii:

ik CENENE  Npik o (E)N(E)
fspektrum o(EN(E)E Yspektrum o(E)N(E)’

Cbgr -

®)

Spektrum neutronti v misté ozafovani vzorkd je na UJF AV CR uréovano pomoci MCNP simulace
Vv energetickych binech po 0,25 MeV. Pii simulaci jsou pouzivana jaderna data ze dvou riznych evaluovanych
knihoven. Rozdily mezi neutronovymi spektry namodelovanymi na zaklad¢ udaji z jedné a z druhé knihovny
jsou brany jako nejistota soucinitele Cpgr. Pro urceni tohoto korekéniho soucinitele je nutné znat excitacni funkce
sledovanych reakci. Ty byly namodelovany pomoci kodu TALYS 1.8 taktéz v binech po 0,25 MeV. Diky tomu
lze vyuzit diskrétni formulaci vztahu (3).

3.3.  VYPOCET UCINNYCH PRUREZU

Pro Gspésné vyhodnoceni méteni ucinnych prifezii pomoci aktivacnich detektorti jsou klicova experimental-
ni data ze tii oblasti. Za prvé se jedna o znalost fyzikalnich a materidlovych parametrti pouzitého aktiva¢niho
detektoru, za druhé o znalost neutronového spektra, kterému byl aktivacni detektor vystaven, a za tieti o znalost
vytézku sledované reakce. Na zaklad¢ téchto dat lze ucinny prifez o sledované reakce pii dané energii neutront
urcit podle vztahu:
o= vatéiek,pik'S'M' (4)
Np-Na'm
kde S je plocha aktiva¢niho detektoru, M molarni hmotnost, Nn pocet neutronti v piku, Na Avogadrova konstanta,
m hmotnost aktivaéniho detektoru. Nk pik j& vytézek produkovany neutrony v piku:

va/téiek,pik = Cbgr ' vatéiek' )

kde Nyjwek je vytézek produkovany neutrony vech energii vypocitany pomoci vztahu (2).

4. EXPERIMENT NA UJF AV CR

Pii experimentu 15.-16.2.2019 byly pomoci kvazimonoenergetického zdroje rychlych neutronii na UJF AV
CR v Rezi ozafeny vzorky yttria, zlata, hliniku a bismutu. Jednalo se o tenké folie s rozméry 25 x 25 mm. Sva-
zek protond poskytovany urychlovacem U-120M mél energii ~30 MeV a proud ~6 pA. Nejistota méfeni proudu
je 5 % a pii vypoctech se projevi jako nejistota poctu produkovanych neutrontl. Energie piku v neutronovém
spektru byla 27,5(7) MeV. Nejistota energie odpovida smérodatné odchylce fitu monoenergetického piku ne-
utrond S normalnim rozdélenim. Ozafené vzorky byly v pribéhu nasledujicich mésicti podrobovany analyze na
gama spektrometrické soustaveé. Podafilo se sledovat celkem 11 reakci pfevazné typu (n,xn). Pro vSechny reakce
byly urCeny jejich vytézky a pro produkty téchto reakci rozpadové kiivky a polocasy rozpadu.

Zajimavé rozpadova kiivka (Obr. 4) byla naméfena pro radionuklid 7Y, ktery pfi ozafovani vznikal jak
v zdkladnim 79Y, tak v izomernim 8™Y stavu. Jadra v izomernim stavu, ktera se s polo¢asem rozpadu 13,37(3)
hodin [12] pteméiuji na zékladni stav, zpisobuji, ze i po ukonceni ozafovani pocet jader v zékladnim stavu
roste. Pro uréeni vytézku reakce Y (n,3n)®9Y tedy nelze pouZit rovnici (2), ktera nezohledtiuje vznik novych
radioaktivnich jader po ukonceni ozafovani. Je nezbytné vyuzit komplikovangjsi vztahy popisujici kaskadni
rozpad, které jsou uvedeny a odvozeny napfiiklad v praci [5].
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Obr. 4: Rozpadova kiivka radionuklidu &Y pro zakladni (g) a izomerni (m) stav. Spojnice ptedstavuji teore-
tické zavislosti.

Pro vsechny sledované reakce byly pomoci vztahu (4) vypocitany uc¢inné prifezy pro energii 27,5(7) MeV.
Vysledné hodnoty byly srovnany s tidaji z evaluovanych knihoven jadernych dat, z knihovny experimentalnich
dat EXFOR [13] a s vystupy kodu TALYS. Grafické srovnani dvou ze sledovanych reakei je na Obr. 5 a Obr. 6.

] ] ] ]
TENDL-2017 ——
L4 | EAF-2010 —— ]
TALYS
12 / g EXFOR -
/\ N Experiment
1,0 |- o A
= 0,8 .
o
0,6 | .
0.4
02 F A
0 11 | | |
25 30 35 40 45

E [MeV]
Obr. 5: Excitaéni funkce reakce 2°Bi(n,4n)?%Bi. EXFOR [9], [11].
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Obr. 6: Excita¢ni funkce reakce Y (n,3n)¥"™Y. EXFOR [8], [9], [10].

5. ZAVER

Pro ucely budouciho rozvoje pokrocilych jadernych systému je nezbytné provadét vyzkum v oblasti reakci
rychlych neutrond s riznymi materialy. Jednou z moZnosti monitorovani poli rychlych neutrontl je pouziti akti-
vacénich detektorti. Vhodnym materidlem na konstrukci téchto detektor pro oblast energii neutrond v fadu desi-
tek MeV je napiiklad yttrium. Jedna se o monoizotopicky material, ve kterém rychlé neutrony produkuji radio-
nuklidy s vyraznymi gama linkami a vhodnymi poloéasy rozpadu. Ze soucasnych koncepci pokroéilych jader-
nych systémil by s neutrony v oblasti desitek MeV mohli pracovat zejména urychlovadem fizené transmutacni
systémy (ADTS). U rychlych reaktorti IV. generace je neutronové spektrum v fadu spise jednotek MeV, u fuz-
nich zafizeni v oblasti jednotek a nizSich desitek MeV.

Vzorky Al, Au, Bi a Y byly ozafeny rychlymi neutrony s energii 27,5(7) MeV. Aktivaéni detektory ze zmi-
nénych materialt byly podrobeny gama spektrometrii za G¢elem stanoveni vytézkd nékolika sledovanych reakei.
Diky znalosti neutronového spektra pouzitého zdroje neutronti a parametrii (hmotnost, plocha) ozarenych akti-
vacénich detektor bylo mozné uréit hodnoty G¢innych prifezi téchto reakci. Pii uréeni celkové nejistoty G¢inné-
ho priifezu byly zohlednény nejistoty vytézku (~0,1-3 %), nejistota poctu neutront v piku (5 %), nejistota ko-
rekéniho soucinitele na opravu vlivu neutront ze spojitého pozadi Cpyr (~0,1-10 %) a nejistota kalibrace detekto-
ru (5 %). Ostatni nejistoty jsou co do velikosti vii¢i témto ctyfem zanedbatelné. Experimentalné urené uc¢inné
prufezy byly srovnany s dostupnymi udaji z knihoven jadernych dat a v ramci nejistot je mezi nimi pom&rné
dobra shoda. Pro dalsi zpfesnéni experimentalné ziskanych hodnot je v souc¢asné dobé provadéna detailni analy-
za vsSech nejistot, které mohly mit na méfeni vliv, a je kladen dlraz na detailnéjsi popis neutronového spektra
Vv ozafovacich pozicich jednotlivych vzorki. Po dofeseni zminénych vliva pfisp&ji G€inné prufezy uréené pfi
tomto experimentu k roz§ifeni knihovny jadernych dat EXFOR. V ramci experimentu byly uréeny i rozpadové
kiivky a polo€asy rozpadu produktti sledovanych reakci. PoloCasy rozpadu jsou v rozmezi nejistot shodné
s tabulkovymi hodnotami.
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POZNAMKA

Rozpadové kiivky, celkovy piehled sledovanych reakci a detaily srovnani experimentalné ur¢enych hodnot
uéinnych prifeza s excita¢nimi funkcemi z knihoven jadernych dat jsou uvedeny v praci [5].

PODEKOVANI

Na tomto misté¢ bychom radi podekovali celému tymu, ktery ma na starost provoz fezského cyklotronu U-
120M, za bezproblémovy pribéh ozatovani a kvalitu svazku. Zvlastni dik patii ptedev§im panu Ing. Milanu
Stefanikovi, Ph.D. za usili, které vénuje organizaci a realizaci podobnych experimenti.
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Abstrakt: Tento clanok je venovany optimalizacnym analyzam bazénu skladovania vyhoreného paliva
umiestneného v areali JE Mochovce, v ktorom sa nachadza z dovodu bezpecnosti a legislativy 71 volnych pozicii
(bez palivovych kaziet). Vypocet sa uskutocnil pomocou kédov MCNP5 a Serpent 2 s pouzitim ucinnopriereznych
kniznic ENDF/B-VII. Bezpecnostnd analyza sa uskutociovala na trojrozmernom modeli kompaktnej mreze
naplnenej palivovymi kazetami typu W pre reaktor VVER-440 s nomindlnym priemernym obohatenim 4,87% hm.
Vykonanda bola aj parametricka analyza. Sledovand bola citlivost multiplikacného koeficientu na zmenu
mriezkového rozstupu palivovych tyci, rozstup palivovych kaziet v absorpcnych rurach, teplotu chladiacej
kvapaliny, hustotu paliva a obsah boru v oceli absorbujucej ATABOR. Parametrické analyzy ukazali, ze
mnoziace vlastnosti systemu su negativne ovplyvnené zvySenim rozstupu mriezky palivovych tyci, zvySenim
hustoty paliva, znizenim rozstupu absorpcnych rur, znizenim teploty chladiva a znizenim obsahu boru v
absorbujucich rurach. Vysledky parametrickych analyz su nasledne pouzité v modeli kompaktnej mreze bazénu
skladovania vyhoretého paliva na navrhnutie optimalizacného scendra so zavedenim absorpcnych casti ARK
kaziet do kompaktnej mreze, ¢im je mozné zvysit jej skladovaciu kapacitu.

Krucové slova: MCNP5, Serpent2, bazén skladovania vyhoreného paliva, optimalizacia, VVER-440

1. UVOD

Podra platnej bezpecnostnej spravy, kapitola 4.3.4.5 [1] a pravnych predpisov [2], vyhorené palivové kazety
(PK) st umiestnené v bazéne skladovania vyhoreného paliva (BSVP), ako je to znazornené na obrazku 1 a
uvedné v [3][4]. BSVP sa sklada z dvoch roznych skladovacich sieti - spodnej, nazyvanej ,,kompaktna mreza“ a
hornej ,,rezervnej mreze*, ktord sa pouziva iba pri zavazani paliva. Kompaktna mreza je vyrobena z troch casti
absorp¢nych borovych ocelovych rur. PK s poskodenymi palivovymi pratikmi sa skladuji v hermetickych
puzdrach (HP), ktoré sa nachadzaju na okraji BSVP. V kompaktnej mrezi je 603 absorpénych rar (AR) a 54
hermetickych puzdier. Charakteristickym rysom suc¢asného spdsobu skladovania vyhoretého jadrového paliva v
BSVP je existencia Styroch prazdnych radov, ako je zndzornené na obr. 1 (miesta bez palivovych kaziet). Takto
sa multiplikaény koeficient znizil na 0,946 [1] a splnila sa poziadavka, aby Kex bol mensi ako 0,950 za
normalnych prevadzkovych podmienok v BSVP. Kapacita BSVP sa vsak znizi o 71 pozicii. Tento ¢lanok sa
zaoberd navrhom nového optimalizovaného scendra zavazky BSVP. Na tento ucel by sa mali pouzit’ absorpéné
casti ARK kaziet (ktoré su pouzité, t.j. po urcenej dobe stravenej v aktivnej zone reaktora). Naplnenie niektorych
prazdnych pozicii v kompaktnej skladovacej mrezi s az 24 absorbatormi by mohlo navysit kapacitu bazéna
skladovania vyhoreného paliva az o 47 pozicii.

2. PARAMETRICKE ANALYZY A BEZPECNOSTNA ANALYZA KRITICKOSTI

Optimalizacia skladovania palivovych kaziet v BSVP blokov EMO12 pomocou koédu MCNP5 a existujuceho
verifikovaného modelu BSVP EMO12 spociva v nasledujucich ulohach:
e vytvorenie metodiky optimalizacie vypoctu skladovania palivovych kaziet v BSVP,
e modifikécia existujuceho modelu BSVP EMO12 podla vstupnych podmienok projektu,
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e vytvorenie modelu absorpcnych casti a ich implementacia do modelu BSVP EMO12,

e optimalizicia z hl'adiska zavedenia ¢o najmensieho poctu Casti absorbatorov do BSVP na zabezpecenie
bezpecnostnych poziadaviek a dosiahnutie maximdlnej kapacity BSVP pri stiasnom zohladneni
konzervativneho pristupu podl'a [1], [2],

e  vypocty kritickosti Monte Carlo pre navrhované scenare optimalizacie.

Parametrické analyzy charakteristik BSVP EMO12 zamerané na vyhodnotenie vplyvu na vystupné premenné
vypo¢tu. V kode MCNPS5 bol vytvoreny trojrozmerny model kompaktnej mreze BSVP. Model BSVP je
zavezeny palivovymi kazetami druhej generacie s priemernym obohatenim 4,87% hm. Palivové pritiky st
umiestnené v trojuholnikovej mrezi s rozstupom pratikov 12,3 £+ 0,12 mm [3].

Palivoveé kazety Absorpéné|- Hermetické puzdra
T | rary /
) e T
: |

Palivové kazety
v hermetickych
puzdrach

¢
$
SO
¢+
'
¢

2690002099000 %®!

Prazdne pozicie PK v absorpénych rirach

Obr. 1: Kompaktna mreZa bazéna skladovania vyhoreného paliva a MCNP5 model kompaktnej mreze

Vypocet kritickosti sa uskuto¢nil pomocou transportného vypoctového kodu MCNPS [5] - [7]
s uéinnopriereznou kniznicou zalozenou na ENDF/B-VIL.O [8]. Bol vykonany validacny vypocet, ktorého
cielom bolo zistit' systematickt chybu (bias), ktord je spdsobena samotnou vypoctovou metédou, a pouzim
ucinnopriereznych kniznic. Validaény vypocet je zalozeny na stibore validaénych tloh s nazvom Criticality
Validation Suite [9], ktory je k dispozicii v publikacii International Handbook of Evaluated Criticality Safety
Benchmark Experiments [10]. Pouzitd bola tloha BaW XI (2), ktord sa najvaéSmi priblizuje nasmu
modelovanému systému — v lohe sa jedna o heterogénny systém nizkoobohatenych palivovych pratikov uranu v
Stvorcovej mriezke, ako moderator a reflektor je pouzita 'ahka voda s urcitou koncentraciou kyseliny boritej. Pre
tento experiment sme overili tri rozne kniznice - ENDF/B-VI, ENDF/B-VII a JENDL-3.3, pre analyzu bola
pouzita kniznica ENDF/B-VII. Systematicka chyba (bias) bola stanovena z vypoctu validacie; iou boli nasledne
korigované vysledky vypoctu.

Maximalna hodnota multiplikaéného koeficienta kJ* (1) bola stanovena pripo¢itanim ku konzervativnej

hodnote k™", opravenej systematickou chybou 4;,s a korekénych neistdt spojenych s neuréitost'ou vietkych
relevantnych vstupnych tdajov nezahrnutych do vypoctu. Kombinovana neistota je vynasobena jednostrannym
koeficientom rozsirenia k = 1,695, ¢o pri normalnom rozdeleni predstavuje pravdepodobnost’ 95,5% (interval
spolahlivosti: 25).

off = KPP + Dpias + 1,695 |02, + 0% + 02 nser
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kde: gflfa'x je  maximalna hodnota multiplikaéného koeficientu,
g?fnser - multiplikacny koeficient stanoveny konzervativnym vypoctom,
Apias - systematicka odchylka,
Oexp - neistota experimentalne uréeného Kerr z benchmark tlohy,
Ocal - neistota vypocitaného Kerr z benchmark ulohy,
Oconser neistota vypocitaného Kes— konzervativny pristup.

Pri vypoctoch sme zvolili konzervativny pristup. Pri vypocéte konzervativnej (maximalnej) hodnoty
multiplika¢ného faktora je potrebné vziat' do uvahy vSetky aspekty, ktoré ovplyviiuji neutréonova bilanciu v
skimanom systéme tak, Ze Ker narasta. Takto ur€ena hodnota ket bude vysSia ako v skutoCnosti, ale je dolezité
pripomenut, ze v pripade konzervativneho pristupu sa hl'ada hodnota ke pri najnepriaznivejsich skladovacich
podmienkach BSVP. Stanovenie konzervativnych hodnét sa uskutocnilo prevazne parametrickou analyzou v
kéde Serpent 2 [11], [12] s pouzitim kniznic prierezov zalozenych na ENDF / B-VIIL. Sledované parametre
zahrnaju krok palivovych pratikov, krok absorpénych riar (AR), teplotu chladiva a jeho hustotu, hustotu TVEL a
TVEG materidlov [3] a frakciu boru v AT. Parametrické analyzy pre riadky 1, 2, 8 a 10 v intervaloch
,hominalna hodnota parametra + tolerancia“, uvedené v tab. 1, boli vykonané iba pre jednu Eerstvu palivovu
kazetu umiestnenu v absorpcnej rare s definovanymi reflexnymi okrajovymi podmienkami.

Proces vytvarania konfiguracie kompaktnej mreze BSVP vzhl'adom na legislativnu podmienku ket <0,95 bol
nasledujuci: v prvom kroku bol ke vypoéitany pre plne zavezeny BSVP bez akychkol'vek absorbatorov.
Zakladné modelované scenare boli zalozené na dvoch konceptoch zavezenia absorbatorov - ,,v radoch® a ,,v
stipcoch* (zobrazené na obrazku 2). Pre obidva koncepty boli vyvinuté a nasledne preskimané rézne scenére
zavazky. Pre kazdy variant sa stanovila hodnota ket a vplyv rozloZenia absorbatorov na distribuciu hustoty toku
neutréonov v BSVP. Pretoze vplyv absorbatorov zavisi od §tvorca hustoty toku neutrénov, pokusili sme sa
optimalizovat’ rozlozenie absorbatorov v BSVP, aby sa maximalizoval vplyv na bilanciu neutrénov. Vzhl'adom
na konzervativne podmienky, ak by bol cely BSVP uplne naloZeny palivovymi kazetami, bol by prekroceny
limit pre ket stanoveny legislativou. Pri zavadzani absorpénych ¢asti ARK (24 kusov) st hodnoty Kes pre kazdy
variant pod limitom.

K_M3-11 K_R2-20

K_M3

K_M3-09

K_M3-07

Obr. 2: Scenare zavazok a optimalizacia (K_Mx — v stipcoch, K_Rx — v radoch)

Podl'a vysledkov v tab. 2, napriek tomu, Ze vysledky pre K M03-07 st dostato¢né, navrhujeme konfiguraciu
K_M3-09 - na ,hreben” maxima neutréonového pola sa zavedie 9 absorépych casti ARK, aby sa dosiahol
maximalny vplyv na bilanciu neutréonov a splnili sa legislativna poziadavka na podkritickost’ s dostato¢nou
rezervou.

3. VYSLEDKY

Boli vykonané parametrické analyzy, ktorych vysledky s uvedené v tab. 1. V prvej analyze bol skamany
vplyv zmeny kroku palivovych pratikov na Kinr - zmena v rozsahu 12,18 mm na 12,42 mm s krokom 0,02 mm.
To sposobilo zlepsenie vodo-uranového pomeru, ¢o malo za nasledok zlepSenie moderacnych vlastnosti; preto sa
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Kin zvySuje so zvi¢sujicim sa krokom. Dalej bol vysetrovany vplyv zmeny teploty chladiva na kit — zmena od
4°C na 50°C s krokom 2°C a 50°C az 100°C s krokom 5°C. Kompaktna mreza sa sprava ako podmoderovany
systém; preto zniZenie teploty chladiva vedie k zvySeniu hustoty chladiva a zlepSeniu vodo-uranového pomeru,
preto sa kinf zvySuje so zniZujucou sa teplotou. Tretia analyza bola zamerana na vplyv zmeny kroku absorpénych
rar na Kinf - zmena v rozmedzi 16,158 ¢cm az 16,2842 cm s krokom 0,02 cm. Mensi krok sposobuje mensie
mnozstvo moderatora medzi AR, zhorSenie moderovacich vlastnosti a niz§iu hustotu tepelnych neutrénov, ¢o
vedie k tvrdnutiu spektra. Preto sa v bore absorbuje menej neutrénov a Kint sa zvySuje s menSim krokom.
Nasledne bol $tudovany vplyv zmeny koncentracie boru v oceli ATABOR [13] na kins — zmena v rozsahu 0,50%
hmotn. az 1,00% hmotn. s krokom 0,05% hmotn. Cim je koncentricia béru nizsia, tym vyssi je multiplikaény
faktor. Pretoze nie je k dispozicii Ziadny interval pre hmotnostny podiel boru v oceli ATABOR, konzervativne
sme znizili obsah boru o 5% na 0,95% hmotn. Vyharanie boru nebolo brané do tivahy. Posledna analyza skiimala
zavislost’ ket of hustoty materiadlov TVEL a TVEG - tato parametrickd analyza bola zamerand na zmenu hustoty
paliva z 10,3 g/cm® na 10,7 g/cm?® s krokom 0,1 g/cm?3. ZvySenie hustoty paliva vedie k zvySeniu mnoZstva
Stiepnych jadier v objemove;j jednotke a ku zvyseniu Kin.

Tab.1: Konzervativne hodnoty parametrov pouzité v bezpe€nostnej analyze kritickosti

No. Parameter Nominalna hodnota Tolerancia SO e
hodnota
1 Krok palivovych prutikov 12,30 mm +0,12 mm 12,42 mm
2 Krok AR 162,000 mm + 0,842 mm 161,158 mm
3 Krok HT 230 mm 230 mm
: 4 : . 235
4 Priemerne Obp"élateme Uv 4,87 % hmot. +0,05 % hmot. 4,92 % hmot.
Priemerné obohatenie 2°U v 4,60 % hmot. 0 4,65 % hmot.
S TVEL 4,95 % hmot. +0,05 % hmot. 5,00 % hmot.
: A 1A 235
6 Priemerné obohatenie **U v 4,40 % hmot. + 0,05 % hmot. 4,45 % hmot.
TVEG
7 Koncentracia Gd>Os v TVEL 3,35 % hmot. + 0,15 % hmot. 3,20 % hmot.
8 Hustota TVEL a TVEG 10,4 - 10,7 g/cm?® 10,7 g/cm?®
Koncentracia boru v 0 0
9 ATABOR 1,00 % hmot. 0,95 % hmot.
10 Teplota chladiva 50°C 4°C
11 Koncentracia boru v chladive 0 g/kg
12 Koncentricia bru v 1,6 - 2,0 % hmot. 1,6 % hmot.
absorbatoroch

Tab. 2: Sumariza¢na tabul’ka vysledkov bezpe¢nostnej analyzy kritickosti s koncentraciou boru v oceli
ATABOR 0,95 % hmotn.

Konfiguricia Jegonser geonser max max odchylka od ki = 0.95
[%]

K_FULL 0,95486 0,00005 0,95738 +0,77

K_M1 0,94455 0,00005 0,94707 0,31

K_M2 0,94476 0,00005 0,94728 -0,29

K_M3 0,93734 0,00005 0,93986 -1,08

K_M3-11 0,94530 0,00005 0,04782 0,23
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K_M1-09 0,94551 0,00005 0,947803 -0,21
K_M1-07 0,94738 0,00005 0,94990 -0,01
K_R1 0,94524 0,00005 0,94776 -0,24
K_R2 0,94452 0,00005 0,94704 -0,31
K_R3 0,94784 0,00005 0,95036 +0,04
K_R4 0,94041 0,00005 0,94293 -0,75
K_R5 0,93497 0,00005 0,93749 -1,33
K_R2-20 0,94569 0,00005 0,94821 -0,19
K_R2-16 0,94656 0,00005 0,94908 -0,10
K_R2-12 0,94891 0,00005 0,95143 +0,15

2.5

2,

1.5
|

k (trk length)

7
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1.
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T T T T < T T T
o 500 1000 1500 2000 o 1000 2000 3000
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Obr. 3: Kompaktna mreza BSVP — zavislost’ konvergencie ket od poctu cyklov (vl'avo), klesajuci trend neistoty
Kett v zavislosti od poctu cyklov (vpravo)

4. ZAVER

V sulade s definovanym ciel'om zadania bola vykonana bezpec¢nostna analyza kritickosti bazéna skladovania
vyhoreného paliva s pouzitim MCNP5 1.60. Uvazené boli konzervativne podmienky skladovania Cerstvych
palivovych kaziet typu W (stredné obohatenie palivovej kazety: 4,87%). Bezpecnostna analyza kritickosti bola
vykonand na trojrozmernom MCNP modeli s prihliadnutim na vyrobné tolerancie, profilovanie paliva,
pritomnost’ vyhorievajuceho absorbatora v prislusnych palivovych prutikoch v sulade s konzervativnym
pristupom. Vysledky vypoctu ocakavanych hodndt maximalneho efektivneho multiplikaéného faktora su
uvedené v tab. 2 a zodpovedajica konvergenéna zavislost’ je uvedena na obr. 3. Zhrnutie vysledkov, ktoré sa
tykaju validacie modelu, si uvedené v [14]. V dokumente [14] je taktieZ podrobny opis kompaktnej mreZe.
Vypocitana konzervativna hodnota Ker bola opravena o systematicku chybu (uréenou na zaklade validaénych
vypoctov) a kombinovanu neistotu vSetkych relevantnych vstupnych parametrov, ktoré nie st zahrnuté v
konzervativnom vypocte vynasobenom jednostrannym rozsirovacim faktorom pre normalne rozdelenie k =
1,695. Vypocet ukazal, ze podmienka bezpecnej podkritickosti v intervale spol'ahlivosti 26 ~ 95,5% bola splnena
iba v tychto analyzovanych pripadoch: K M3-07, K_M3-09, K_M3-11, K_R2-16, K_R2-20. Na zaklade
ziskanych vysledkov je usporiadanie absorbujucich casti ARK kaziet ,,v radoch® optimalne v porovnani so
usporiadanim ,,v stipcoch® z hladiska zvysenia skladovacej kapacity BSVP - kvoli rovnomernejsiemu
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posobeniu zavezenych absorbatorov na neutrénové pole systému. Pokial’ ide o ti¢innost’ pouzitia maximalneho
poctu pozicii pre palivové kazety v BSVP a minimalneho poétu zavezenych absorbatorov, za najvhodnejsi
povazujeme scenar K M3-09, v ktorom je vyuzitych iba 9 kusov absorbatorov a podmienka bezpecnej
podkritickosti je splnend s bezpe&nostnou rezervou voéi legislativnej hodnote pozadovanej nariadenim UJID &.
30/2012 Z. z. [2]. Okrem toho sa kapacita BSVP zvySuje priblizne o 12%.
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Navrh a konstrukce promyvacky plynu pro fixaci vysokych
koncentraci tritia
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Abstrakt: Tritium je jednim z radioizotopu, které se v prirodé bézné nevyskytuji. Vzhledem
dulezité. Zachytavani tritia se ve vétsiné pripadech odehrava za malych koncentraci a béhem dlouhého
Casového intervalu. S ndstupem testit pro fuzni technologie je vSak vyprodukovano velké mnozstvi
tritia behem kratké doby. Toto mnozZstvi tritia je nezbytné zachytit s velmi vysokou ucinnosti a tritium
pripadné uskladnit pro dalsi vyzkum. Komercné dostupné metody takovym pozadavkiim nevyhovuji, a
proto bylo zapotiebi navrhnout odpovidajici management tritia s vyuZitim jeho fixace v promyvacce
plynu. Ucinnost sytému byla predbézné ovérena s pomoci matematického modelu. Dle této predlohy
byl ndasledne vytvoren design a vyrobeno redlné zarizeni, které bude predmétem experimentalniho
ovéreni. Prednimi vilastnostmi této promyvacky jsou jeji kompaktnost a univerzalnost pouziti.

Klicovd slova: Tritium, promyvacka plynu, konstrukce, matematicky model, fixace radioizotopii

1. UVOD

S pribyvajicimi testy, tykajicich se fuznich technologii, se zvySuje potieba po efektivnim a praktickém
zpusobu zachytavani tritia. Technologie pouzivané pro zachytavani tritia se 1isi podle koncentrace tritia v proudu

plynu.

Pro nizké koncentrace, typicky zachytavani tritia z atmosféry, kde se koncentrace pohybuje kolem hodnot
0,02 — 0,03 Bg/m® [1][2], se nejcast&ji vyuZivaji suché pasti obsahujicich napiiklad silika gel nebo molekulové
sita [3], nebo s vyuzitim promyvacek plynu obsahujicich vodu nebo roztok glykolu [4]. Tyto metody
predpokladaji, Ze tritium se v plynu nachazi ve formé tritiované vodni pary (HTO). Osborne[2] predlozil
matematicky popis, popisujici zachyceni tritia v promyvacce soucasné s experimentalnim stanovenim ucinnosti
takového zatizeni béhem vzorkovani tritia z atmosféry. Ve své praci demonstroval vysokou ucinnost vzorkovani
(vyssi nez 99%) a vliv obsahu atmosférické vlhkosti na tento zplisob vzorkovani, které vyrazné ovliviiuje
mnozstvi vody ve vzorkovacim systému.

Pro vysoké koncentrace tritia v molekularni form& (HT), jako jsou naptiklad odpadni plyny z experimentii
s tritiem v Tritiové laboratoti v Karlsruhe, se pro skladovani tritia pouziva uranové getrové lizko [5]. Pro nizsi
koncentrace narazi tato technologie na potfebu velké styéné plochy pro zajisténi G€inného odstranéni tritia
z proudu prochazejiciho plynu.

Pro potieby experimentt, kdy je sledovan vliv molekuldrniho tritia na vlastnosti materiall, kterych je
zapotiebi pfi vyvoji fuznich zafizeni, je nezbytné nalézt jednoduché zafizeni pro dekontaminaci odpadnich
plyn. Navrzené zafizeni musi spliiovat pozadavky na vystupni koncentraci tritia tak, aby nebyly dotéeny
pfislusné regulacni limity pro vypust tritia do prostiedi. Pouziti getrového Itizka je v takovém piipadé spojeno
S nizkou u¢innosti zachyceni tritia ze zfedéného plynu na povrchu getru a cené takového zafizeni. Vyuziti
promyvacky plynu se jevi jako vhodné jak z hlediska jednoduchosti obsluhy a provozu, tak i z hlediska vysoké
ucinnosti takového zafizeni.

Cilem tohoto piispévku je navrhnout zafizeni pro zachyceni tritia z plynu, ktery obsahuje typicky 860
TBg/m®, pritemz jeho celkovy objem vygenerovany v prib&hu 1 mésice je cca 30L. Dalsi pozadavky na
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navrhované zafizeni je snadna obsluha, bezpecnost pfi dalsi manipulaci Sradioaktivnim odpadem a vysoka
ucinnost zachyceni tak, aby bylo mozné splnit limity pro vypousténi tritia.

2. MODELOVANI UCINNOSTI PROMYVACKY PLYNU

Promyvacka plynu zachycuje tritium ve formé tritiované vody HTO, ktera stejné jako vodni para podléha
mezifazové rovnovaze kapalina - para. Protoze pocatecni aktivita tritia ve vodé je nulova, je tritium zpocatku
zachycovédno s velmi vysokou ucinnosti, kterd s pribyvajicim tritiem v kapaliné postupné klesa tak, jak roste
tenze par tritiované vody nad hladinou.

2.1. MATEMATICKY MODEL

Schéma promyvacky plynu je na obrazku 1. Hmotnost vody v promyvadéce je oznatena M a objem plynu
prochazejici skrze promyvacku je oznafen V. VIhkost plynu na vstupu, Y|, je blizka nule, protoze
V experimentech je vyuzivan suchy plyn z tlakové lahve, vlhkost vystupniho plynu, Yg, byla vypoctena pro
laboratorni teplotu 25°C. Tritium vstupuje ve formé tritiované vody (HTO), jejiz aktivita ve stupujicim plynu je
C.

Hmotnost vody v promyvacce je dana celkovou bilanci vody:
M=My—ex(Vg—¥)*V (1)

Hodnota vnitini G€innosti nasyceni plynu vodni parou, €, byla odhadnuta jako 0,9 jako nejhor$i mozny piipad
Z bezpecnostnich divodi.

Aktivita tritia v kapaliné v promyvacce je vypoétena z rovnice bilance
tritia: ¥, C Ve

A _ e (C _ a*A*yE) @) A A%
av M
Regeni rovnic 1 a 2 pro aktivitu vody v promyvacce, za piedpokladu, Ze

Ye£Y,, publikoval Osborne[4] ve tvaru:

_ MxC MAW MAW+1 (i
A= YE-YDxW * [1 - (M_o) ] 4o (M_o) ©)
Kde exponent W je dan vztahem: € M
_ [ axYg _ ..ﬂL
W= (YE—YI) 1 (4)

Isotopicky koeficient a, v rovnici 2, ktery vyjadiuje sniZeni tlaku syté
pary HTO vzhledem k H,O, byl zjistén z rovnice 5 a ovéfen pomoci
experimentalnich dat, které publikovali Sepall a Mason[6].

— A_G _ [H3]/[H1]pa"ra _ pIOJZO (5)

T AL [H3/[HYkapatina  Phro Obr. 1: Schéma promyvacky plynu

Celkova aktivita plynu odchazejiciho z promyvacky za jeden den Aq
se vypocte ze vztahu:

axAj,

Ag = ", * Y+ Vg (6)

Utinnost zachyceni tritia do vody v promyvadce se vypoéte pomoci vztahu:

Ar

n=1--— (7

AE
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2.2. DIMENZOVANI PROMYVACKY PLYNU

Pro zajisténi vysoké ucinnosti fixace HTO ve vodé€ je zapotiebi dosahnout u¢inného styku vytvofenych
bublin s kapalinou. Z analyzy pfestupu hmoty z bubliny, ve které plyn pIné cirkuluje [8], plyne, Ze potiebna doba
kontaktu bubliny s kapalinou je cca 0,5 s. Rychlost stoupani bublin plynu s vnitini cirkulaci ve vodé je 20 cm/s
téméf nezavisla na praméru bublin v rozmezi 1 — 3 mm [7]. Témto parametrim odpovida vyska vodniho sloupce
v promyvacce 10 cm. Celkovy objem nadob pro vzorkovani tritia je 200 ml. Z bezpe¢nostnich diivodi je potieba
udrzet tento minimalni objem plynu nad vodni hladinou v promyvaéce, aby plyn ztstal v nadobé& s vodou
dostatecné dlouho a stihl se s ni dostat do rovnovazného stavu. Zaroven je tak oSetfen pfipad, kdy by se na
hladin€ vytvoftila vrstva bublin nebo pény, kterd by mohla zplsobit tnik kapaliny z promyvacky do vystupu
plynu.

Pro splnéni pozadavkl na plynotésnost byly vybrany normalizované vakuové pfiruby DN 40 CF s vnitinim
prumérem pro trubku 40.5 milimetru. Z jednoduchého piepoétu potom ziskame potiebny objem vody
v promyvacce 140 ml. Pti¢teme-li 240 ml plynu, odpovidajicich plynu s tritiem a bezpeé¢nostni vili, ziskame
potiebny vnitini objem promyvacky 380 ml. Tento objem odpovida vysce 300 milimetrt.

2.3.  MODELOVANIi UCINNOSTI FIXACE TRITIA V PROMYVACKACH PLYNU

Tato promyvacka plynu bude vyuZita béhem piipravovanych testii v reaktoru LVR-15 umisténého v CVR.

Vstupni hodnoty pouZité pro vypocty jsou shrnuty v tabulce 1.

Tab. 1: Vstupni parametry pro vypo¢ty hodnot v promyvaéce

Oznaceni Vysvétleni Hodnota | Jednotky
M, ]I;roocri[;;:é ilgnotnost vody v jedné 140 g
€ Vnitini a¢innost 0.9 -
\ Vlhkost vystupniho plynu 20| g/m?
Ye Vlhkost vstupniho plynu 0| gom’
C Vstupujici aktivita Tritia 8.58 x 10**| Bg/m?
Austup Vstupujici aktivita za jeden den 858 GBq
a Izotopicky koeficient 0.92 -
v, ;)abjj :(;ne lﬁ)lg;qu probublavany pfes promyvacku 1000 mi

Aktivita tritia zachyceného ve vodé v promyvacce plynu v pribéhu experimentu je na obrazku 2. Po zpracovani
7 L plynu klesa tc¢innost z pocateCnich 100% na 99.9%, pficemz i nadale zlistava velmi vysoka a béhem celého
experimentu (zpracovani 30 L) neklesd pod 99.5%. Soucasné postupné roste aktivita tritia ve zpracovavaném
plynu z 240 MBg/L po zpracovani 1 L (prvni litr plynu) az k 3560 MBg/L na konci experimentu.

Vzhledem k vysokym koncentracim tritia na vstupu je i pfes vysokou ucinnost zachyceni aktivita tritia
vypousténa z prvniho stupné piili§ vysoka. Je proto nezbytné navrhnout vicestupiiové zachycovani, kdy kazdy
dalsi stupen je kopii prvniho. Aktivita tritia v druhé a tfeti promyvaéce, zapojenych sériové za sebou, je
vyznaéena oranzovou (druhd), resp. Sedou (téeti) barvou. Vzhledem k vyrazné niz$i aktivité tritia na vstupu do
jednotlivych promyvacek a stim spojena i niz§i kontaminace vody zachycenym tritiem, je jejich ucinnost
vyrazné vyssi, nez prvni promyvacky. Aktivita tritia odchazejici z druhého stupné po zpracovani 1 L plynu je 36
kBq/L, pticemz Unik tritia postupné roste az na 8400 kBq/L na konci experimentu. Aktivita tritia v plynu
unikajiciho z tieti promyvacky pak neptekraduje 14 MBg/m?® po celou dobu experimentu.
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Obr. 2: Graf stoupajici aktivity v zavislosti na objemu probublavaného plynu

3. KONSTRUKCNI RESENI

Vykres i s popisky jednotlivych dilii je zobrazen na obrazku 3. Pro bezpe¢nou manipulaci s tritiovanou vodou
byla jako material zvolena nerezova ocel dle AISI 316 a 304L. Nadoby promyvacek jsou navrzeny jako
dvoudilné s moznosti dekontaminace vnitiniho prostoru po rozebrani. K uzavieni nadoby s vodou byly pouzity
vakuové priruby DN 40 CF spolu s médénym tésnénim. Na viku promyvacky je pevné navafena trubka pro
privod a odvod plynu o priméru 8 mm a dale nerezova fitinka, ktera slouzi pro pfipojeni napoustéciho ventilu,
nebo jako priizor do nadoby. Na dno byla rovnéz pfipojena nerezova fitinka, slouzici k pfipojeni vypoustéciho
ventilu. Uvniti nddoby pod vikem se nachdzi clona z nerezového plechu. Tato clona ma zabranit nechténému
vniknuti kapaliny do trubky pro vystup plynu Vv piipadé napénéni nebo aerosolu vznikajiciho pii praskani bublin
plynu na hlading. Na konci pfivodni trubky je umisténa nerezova frita. Frita zde plni roli membrany, ktera brani
vnikani vody do trubice a zaroven jako distributor plynu, pficemZ generuje mensi bubliny, nez by bylo dosazeno
prostym zakoncenim trubky. Na obrazku 4 je zobrazena fotografie slozené a rozlozené promyvacky plynu, tak
jak byla vyrobena.
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FITINKA PRO PRIPOJENI
NAPQUSTECIHO VENTILU

PRIVODMI TRUBICE
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Obr. 3: Vykres promyvacky plynu

Obr. 4: Vyrobena promyvacka plynu
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4. ZAVER

Celkové rozméry promyvacky i strubkami a fitinky jsou: vyska 412 mm, pramér 50 mm. Vnitini objem
nadoby je 400 mL. Promyvacka tak spliuje kritérium kompaktnosti a snadné manipulace. Navic diky
univerzalnim pfipojovacim fitinkdm je mozné tento design promyvacky pouzit pro mnoha uplatnéni v oblasti
chemie ¢i fyziky.
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Abstrakt: Radium je diilezity radionuklid pro hodnoceni dlouhodobé bezpecnosti hlubinného
uloziste vyhorelého jaderného paliva. Je nutné zkoumat jeho pohyblivost, kterd je ovlivnéna sorpci na
materidlech inZenyrskych bariér. V této studii byla sledovina sorpce a difuze radia a stroncia,
oznacovaného jako analog radia, v pritomnosti cementovych materialii. Chovani obou radionuklidii je
popsano distribucnim pomérem mezi kapalnou a pevnou fazi, Rq.

Bylo pouzito nékolik komercnich cementovych materialit nadrcenych na prasek a také jedna
synteticka cementova faze (CSH). Materialy byly analyzovany pomoci XRD a pouzity pro studium
rovnovazné sorpce zejména ***Ra a ®Sr. Podminky, za kterych byly experimenty provadény,
zahrnovaly proménlivou teplotu a rizny pomeér kapalné a pevné faze. Kapalnou fazi byl nasyceny
Ca(OH).

Bylo stanoveno, ze hodnoty Rq pro sorpci Ra se pohybuji v rozmezi 50-380 L/kg, zatimco pro Sr
10-30 L/kg na skutecnych cementovych materialech. Byl potvrzen rozdil mezi cementy a Cistou fazi
CSH, kde Rq vykazuji radové vyssi hodnoty. Difuzni experimenty potvrdily chovani pozorované béhem
sorpce.

Kli¢ova slova: Sorpce, radium, stroncium, ukladani RAO, hlubinné ulozisté, cementové materialy,
CSH

1. UVOD

V soucasné dobé¢ je na celém svéte rozvijena problematika ukladani radioaktivnich odpadli (RAO) a zejména
pak trvalého uloZeni vyhoielého jaderného paliva (VIP) pochazejiciho z jadernych elektraren. Mezi staty
s nejpokro¢ilejsim projektem hlubinného wlozisté (HU) patii Finsko, které jiz stavi HU a Svédsko, jehoz koncept
tilozisté KBS-3 se ma stat zakladem pro plany ¢eského HU. Tento koncept pogita s vyuzitim cementovych mate-
rialt jako konstrukénich prvku, ale také napft. pro stavbu betonové zatky jednotlivych tunelli, nebo jako matrice
kontejnertt pro sudy s RAO. Vzhledem k pouziti cementovych materialti jako soucasti inzenyrskych bariér je
potieba je zkoumat mj. z hlediska mozné migrace uvolnénych radionuklidii rozpusténych ve vodé skrz tyto po-
rézni bariéry. Mezi radionuklidy, které jsou studovany pfi piipravé ulozist, patii i 2?°Ra, které je vyznamnym
radionuklidem vznikajicim ve VJP, kromé toho je také pfitomno v institucionalnich odpadech. Institucionalni
odpady se ukladaji do ptipovrchovych ulozidt’ (v CR nap#. Richard u Litoméfic), v nichZ rovnéZ nachazi zna¢né
uplatnéni cementové materialy, které zde slouzi napi. k solidifikaci (cementaci) kapalnych odpadi. Stroncium
byva pro svoje podobné chovani ozna¢ovano za analog radia.
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2. SORPCE RADIA A STRONCIA NA CEMENTOVE MATERIALY

Sorpce radionuklidi na cementové materialy je charakterizovan distribuénim pomérem Rq mezi kapalnou

a pevnou fazi vypocitanym podle rovnice (1), kde Ainit je pocateéni aktivita radia nebo stroncia v roztoku stano-

vena napt. v Bq nebo CPM, A; odpovida aktivité v ¢ase t, V [L] je objem kapalné faze a m [kg] hmotnost pevné
faze pouzité v experimentu.

— Ainit=Ac |V

At m

Rq €

Z omezeného poctu studii tykajicich se problematiky sorpce radia (a stroncia) na cementové materialy I1ze
ziskat nasledujici poznatky: sorpce radia i stroncia na cementové materialy je linedrni a reverzibilni proces,
pravdépodobné vedeny iontovou vyménou [1]. Sorpce radionuklidii na komeréni cementové materialy (HCP —
hardened cement paste, cementovy kamen; C — concrete, beton) je vyrazné niz8i nez sorpce na Cistou fazi CSH
(Calcium Silicate Hydrate, hydratované kiemicitany vapenaté), ktera je hlavni sorpéni slozkou cementovych
materialt. Distribu¢ni poméry sorpce radia na cementové materialy dosahuji obvykle hodnot v fadu 100 L/kg
pro HCP, zatimco na CSH hodnot az 10 000 L/kg [1,2]. | u stroncia jsou zna¢né rozdily v sorpci na HCP (hodno-
ty dosahujici maximalné 100 L/kg) a CSH (tadové az 1 000 L/Kkg) [3,4].

2.1. POUZITE MATERIALY
Pro studii na komerénich cementech bylo pouZito 5 materialt, které maji vazbu na nakladanim s RAO v CR.

e HCP CEM I — cementovy kamen ptipraveny z portlandského cementu (typ CEM 1 42,5)

e HCP CEM Il — cementovy kamen piipraveny z portlandského cementu smésného — struskového (typ
CEM II/ A-S 42,5); v UJV Rez, a.s. je pouzivan k solidifikaci kapalnych odpadii

e HCP CEM lll — cementovy kamen pfipraveny z vysokopecniho struskového cementu (typ CEM 111/ B
32,55V)

e C CEM I —beton piipraveny ze stejného cementu jako HCP CEM I; v UJV ReZ a.s. pouzivany pro stabi-
lizaci sudu se solidifikovanym odpadem ve vét§im sudu

e C CEM IlI — beton pripraveny ze stejného cementu jako HCP CEM III; pouzivany k vyplihovani komor
Ulozisté radioaktivnich odpadii Richard

Oznaceni odpovida evropské cementové normé EN 197, kde CEM I je bézny portlandsky cement. V beto-
nech je kromé cementu také pfidavek kameniva, popilku a plastifikatort.

Synteticka cementova faze CSH pouzitd vtéto praci byla pfipravena na pracovisti v Némecku
(Forschungszentrum Jiilich) smichanim oxidu vapenatého s oxidem kiemicitym s velkym povrchem za ptitom-
nosti vody (popsano v [2,5]), vysledny pomér vapniku a kiemiku v CSH byl Ca/Si =1,4.

Pro experimenty je pouZivan izotop radia ?°Ra s polo¢asem 11,43 dne ziskavany z 22’Ac/?*®Ra generatoru,
vV této studii slouZi jako zéastupce izotopu 2%Ra. Izotop stroncia #Sr ma polocas pfemény 64,85 dne a slouzi jako
zéstupce izotopu °°Sr, ktery je vyznamnym produktem $tépeni. Radium bylo pouzivano bez nosice, coz odpovida
koncentraci = 102 mol/L, stroncium bylo pouzivano také bez nosi¢e v obdobné koncentraci nebo s nosi¢em
SrCl, o koncentraci 3,5:10* mol/L, coZ odpovida koncentraci stroncia vylouzené z cementu HCP CEM II. Bylo
prokazano, ze experimenty se stronciem v obou koncentracich poskytuji obdobné vysledky. Jako vodna faze byl
pouzit saturovany roztok Ca(OH),, tzv. portlanditova voda, ktery slouzi jako pfiblizeni k vysoce alkalickému
vyluhu z cementovych materialll. Proménnymi byl pomér kapalné a pevné faze L/S (10-600 L/kg) a teplota

vvvvvv

poznatki nastava pfiblizné po jednom dni.

2.2. XRD ANALYZA

Praskové cementové materidly byly charakterizovany rentgenovou difrakéni analyzou (XRD) v Bragg-
Brentano geometrii 620 (Mini Flex 600, Rigaku) v rozsahu 20 = 10°-80° s krokem 0,02°. Vyhodnoceni bylo
provedeno pomoci programu PDXL2 a databaze ICDD PDF-2 (verze 2013).
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Obr. 1: Porovnani XRD spekter C CEM [, HCP CEM I a CSH (P — portlandit, C — kalcit, Q — kiemen)

Pfi porovnani XRD spekter betonu, HCP a CSH byl pozorovan vyznamny rozdil (obrazek 1). Silny signal
kiemene (SiO2) z kameniva v betonu zpusobil, Ze analyza vzorku C CEM I je prakticky nemozna, protoze vyso-
ké piky kiemene piekryvaji ostatni signaly, piipadné jsou tyto signaly v porovnani se signalem k¥emene velmi
slabé. Analyza HCP CEM I potvrdila ptedpoklady 0 sloZeni cementovych materialt, hlavné tedy tvorbu sloude-
nin vapniku, zejména portlanditu Ca(OH), a kalcitu CaCOs. V difrakénim spektru komerénich cementovych
materialti neni patrnd faize CSH, kterd ma hlavni vrchol v oblasti 29° 20, jak je zndzornéno také na obrazku 1.
Piky CSH nejsou patrné v dusledku pfitomnosti silnéjSich linii jinych krystalickych sloucenin ve srovnani
s CSH, které ma strukturu spise amorfni nebo semikrystalickou. Na druhou stranu je potfeba podotknout, Ze ve
spektrech C CEM | i HCP CEM 1 se v oblastech 32° a 50° 26 vyskytuji neidentifikované piky, které lze povazo-
vat za CSH. Kwvili silnému signalu kalcitu v oblasti 29° 20 ovSem neni pik CSH viditelny a neni tedy mozné
potvrdit CSH bez potvrzeni vSech jeho piki ve spektru. Pti porovnani ziskaného spektra CSH s nékolika spektry
z literatury lze konstatovat shodu ziskanych hlavnich pika ve spektru CSH (29,7°, 32,2° a 50,1° 20) s literaturou
[napt. 6].

2.3.  SORPCE NA KOMERCNI CEMENTY

Porovnani sorpce stroncia a radia pro riznd experimentalni uspofadani (rozdilné materialy pomér kapalné
a pevné faze, teplota) je znazornéno na obrazku 2 a 3.
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Obr. 2: Porovnani distribuéniho poméru ?>°Ra a ®Sr na nékolika komerénich cementovych materidlech v nasy-
ceném roztoku Ca(OH); pfi teplote 22 °C

Pfi porovnani distribu¢nich pomérti Ra a Sr na cementovych materialech jsou hodnoty Ry radia vyrazné vyssi
(osa y ma pro Ra desetkrat vétsi rozsah). Ziskané Rq pro sorpci Ra dosahuji hodnot v rozmezi 50-370 L/Kkg,
zatimco pro Sr pouze 10-30 L/kg (za laboratorni teploty).

I pfes rozdilné mnozstvi cementu a tedy i CSH v HCP a betonech jsou vysledky jednotlivych HCP a betonti
srovnatelné.
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Obr. 3: Porovnani distribu¢niho poméru ??°Ra a %Sr na HCP CEM II v nasyceném roztoku Ca(OH), pfi riiznych
teplotach

Vliv rostouci teploty byl pfesvédCivé zaznamendn pouze pro sorpci radia, zatimco vliv
na sorpci stroncia je maly, takZe jej nelze odlisit od statistického rozptylu ziskanych vysledku. VIiv teploty na Ra
je vice patrny pro nizsi poméry fazi.

2.4. SORPCE NA CSH

Porovnani sorpce radionuklidi ?°Ra a ®Sr na CSH bylo provedeno na pracovi§ti v Némecku
(Forschungszentrum Jiilich), k porovnani bylo pfidano také baryum (**3Ba). Vzhledem k dlouhym pologasim
t&chto radionuklidii: 226Ra — 1600 let, 1**Ba — 10,5 roku, *Sr — 28,8 let) trval experiment 3 tydny, jako kapalna
faze byl pouzit vyluh z CSH, pro experimenty byl pouzit pouze jeden pomér fazi (L/S = 200 L/kg) ale nékolik
riiznych koncentraci radionuklidd v rozmezi 5-10°1%-5-107 mol/L. Na obrazku 4 je patrmy fadovy rozdil mezi
distribuénimi poméry téchto tii prvki, vysledky sorpce barya na CSH potvrdily o¢ekavani, ze chovani tohoto
prvku ze stejné skupiny periodické tabulky bude vcelku podobné radiu a stronciu a hodnoty Ry se budou pohy-
bovat mezi hodnotami Sr a Ra, pravé kvuli jejich umisténi v periodické tabulce.

10000 7
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Obr. 4: Porovnani distribu¢nich pomérii pro sorpci 2Ra, **Ba a ®°Sr na CSH (pro Sr chyba odpovida velikosti
datovych bodir)
Hodnoty ziskané ze vSech sorpcnich experimentd s komerénimi cementy i syntetickou cementovou fazi od-
povidaji poznatkim z literatury [1,2,3,4].

2.5. DIFUzE

Difuzni experimenty s ?°Ra a %Sr s nosi¢em SrCl, byly provedeny v nasyceném roztoku Ca(OH), pies
0,5 cm nadrceného a slisovaného HCP CEM 1I (experimentalni uspotadani popsané v [7] a na obrazku 5). Vrstva
cementového materialu byla nalisovana do nerezové cely, oddélena z obou stran separac¢nimi filtry o Sifce
0,08 cm a nasycena pracovnim roztokem. Nasledné byly pfipojeny vstupni a vystupni rezervoary o objemu
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50 ml. Do vstupniho rezervoaru byl ptidan sledovany izotop. Experiment byl veden po dobu 22 dni s ohledem na
relativné kratky polocas pfemény izotopu ?2°Ra.

CM

.
| IN ¥ e OUT |
s

?
?
o

Obr. 5: Schéma difuzni cely, CM: cementovy material, zluté vrstvy: filtry
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Obr. 6: Vysledky difuze ?*Ra a 8Sr pies HCP CEM II v nasyceném Ca(OH)2; koncentraéni profil sorbovaného
prvku ve vrstvé materialu (vlevo) a narlst a pokles koncentrace ve vstupnim a vystupnim rezervoaru (vpravo)
s kfivkami odpovidajicimi modelu

Chovani ?2°Ra i ®Sr pti difuznim experimentu potvrdilo pfedpoklad, Ze difuze radia pies vrstvu cementového
materialu bude pomalejsi kviili vyssi mife zachyceni, takZze radium nepronikne do vystupniho rezervoaru v tak
kratké dobé jako stroncium. Koncentracni profil prvkt zachycenych ve vrstvé cementového materialu je na ob-
razku 6 (vlevo). Vyhodnocenim difuzniho experimentu byly ziskany hodnoty Ry pfiblizn€ 9 L/kg pro Sr a 150
L/kg pro Ra pro pomér fazi L/S odpovidajici 0,3 L/kg.

3. ZAVER

Byla provedena fada sorpénich experimentl s izotopy radia a stroncia na cementové materidly v prostredi
portlanditové vody za rtiznych podminek (L/S, teplota). Distribu¢ni poméry sorpce Ra na komer¢nich cemento-
vych materidlech dosahuji hodnot v rozmezi 50-380 L/kg, zatimco u Sr pouze 10-30 L/kg. Hodnoty rovnovaz-
nych Rq v rozmezi L/S 10-600 L/kg jsou pro Sr srovnatelné, zatimco hodnoty pro Ra vzristaji se vzristajicim
pomérem fazi. Vliv rostouci teploty byl presvéd¢ivé zaznamenan pouze pro sorpci radia a to u niz§ich pomeért
L/S. Sorpéni experimenty se syntetickou CSH fazi potvrdily ofekavany vyznamny rozdil mezi Sr, Ba a Ra.
Hodnoty Rq pro Sr se pohybovaly okolo 100 L/kg, hodnoty barya byly pfiblizné 650 L/kg a hodnoty pro radium
dosahly 2000 L/kg. Podobn¢ byl potvrzen také rozdil mezi komer¢nimi cementovymi materidly a Cistou fazi
CSH. Pti pohledu na ziskané hodnoty je zfejmé, ze Ra a Sr nejsou zcela analogické v sorpénim chovani.

Byly rovnéz provedeny difuzni experimenty s 0,5cm vrstvou drceného slisovaného HCP CEM II v portlandi-
tové vodé. Hodnoty Rq stanovené vyhodnocenim difuznich experimentii byly kolem 9 L/kg pro Sr a 150 L/kg
pro Ra. Tento koncept difuzniho experimentu byl pouZit pro praci s vyrazné mensim fazovym pomérem, ktery
by bylo obtizné realizovat béznou sorp¢ni metodou v michaném reaktoru.
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Abstrakt: V prispevku je analyzovany aktivacny experiment s novym neutronovym polom vyuziva-
Jjiicim zdrojovii reakciu p(20)+Be, ktord bola §tudovand na UJF AV CR, v.v.i. Na produkciu neutrénov
bola pouzita beryliova tercova stanica NG-2 s hrubym tercom pripojena na izochronny cyklotron U-
120M. Protony boli urychlené na energiu 20 MeV a Vv reakcii s beryliovym tercom produkovali neu-
trony s Kinetickou energiou do 18 MeV. Na meranie parametrov nového neutrénového pola bola zvo-
lend aktivacnd technika. Na analyzu boli vybrané tri aktivacné folie, konkrétne Au, Al a Co, a bo-
li ziskané prislusné reakcné rychlosti. Stanovenda sada reakcnych rychlosti bude vyuzitd
V nasledujucich prdacach na rekonstrukciu spojitého spektra nového neutronového pola z0 zdrojovej
reakcie p(20)+Be.

KPlucéové slovd: Aktivacna technika, reakcna rychlost, HPGe detektor, neutrénovy generdtor NG-2,
aktivacné detektory, urychlovac U-120M

1. UVOD

Neutronové spektrum je zakladnou charakteristikou neutronového pola. Z energetického spektra neutronové-
ho pol'a je mozné stanovit’ strednu energiu a vytazok neutrénov. V prispevku je analyzované nové neutronové
pole urychlovadom riadené¢ho generatora NG-2, ktory je prevadzkovany na UJF AV CR v Rezi, pomocou akti-
vaénej techniky a jadrovej gama spektrometrie. Na produkciu neutronového pol'a bola pouzita zdrojova reakcia
p(20)+Be, kde protony boli urychlené na energiu 20 MeV, ¢o produkovalo neutréony s energiami do 18 MeV.
V ramci aktiva¢ného experimentu bola stanovena sada reakénych rychlosti pre tri vybrané aktiva¢né detektory.

2. AKTIVACNA TECHNIKA

Aktivaéna technika je metoda vhodna pre neutrénovil spektrometriu resp. pre meranie parametrov neutréno-
vého pola. Pomocou tejto techniky je mozné stanovit’ spektrum neutronového pola ozarovanim vhodnej sady
spektroskopicky tenkych folii, nazyvanych aktivaéné detektory, v nezndmom neutréonovom poli. Naslednou
gama-spektrometriou oziarenych aktiva¢nych detektorov sa stanovi sada reakénych rychlosti pre sledované akti-
vaéné a prahové reakcie v oziarenych foliach. Sada reakénych rychlosti sa pouzije na dekonvolticiu neutronové-
ho spektra. [1]

Na ozarovaci experiment sa vyberaju aktivaéné materidly v zavislosti na ich jadrovych a fyzikalnych vlast-
nostiach. Musia mat’ vysoku Cistotu, aby nedochadzalo k aktivacii primesi. Aktivacné detektory nesmu ovplyv-
nit’ merané neutrénové pole, preto su spektroskopicky tenké. Interakcie neutrénov s jadrami aktivaénych detek-
torov je mozné popisat Statistickymi metddami. Mieru pravdepodobnosti danej reakcie popisuje mikroskopicky
ucéinny prierez pre danu reakciu. Pre meranie neutrénov s energiou v oblasti tepelnej energie st vhodné aktivaéné
detektory s vysokym mikroskopickym u¢innym prierezom pre bezprahovu reakciu (n, v). Spomenuté aktiva¢né
detektory su pouzivané predovsetkym v jadrovych reaktoroch. Pri merani energetického spektra rychlych neu-
tronov su vhodné prahové detektory s optimalnym uéinnym prierezom pre reakcie, napr. (n, n'), (n, @), (n, p), (n,
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Xn). Pri vel'mi vysokych energidch neutronov modze dochadzat’ k exotickym reakciam, kedy moze vznikat’ viac
nabitych Castic alebo neutrénov. Materialy aktivaénych detektorov su volené tak, aby svojimi prahovymi reak-
ciami pokryli celé o¢akavané energetické spektrum neutréonov. [1]

Pred aktivaénym experimentom sa aktivaéné detektory zvazia, stanovi sa ich hriibka, zabalia sa a pripevnia
sa na nosi¢. Nasledne s na experimente oZarované v presnej geometrii zdroj-aktivaéné detektory. Doba ozaro-
vania je optimalizovand vzhl'adom na pol¢asy rozpadov oakavanych produktov aktivaénych a prahovych reak-
cii v ozarovanych foéliach a vzhl'adom na mikroskopické t€inné prierezy aktivacnych reakcii. Ozarovanim do-
chadza v aktivaénych detektoroch k produkcii radioaktivnych jadier. Pri deexcitacii produkovanych jadier je
vyziarené gama Ziarenie. Gama ziarenie je merané formou energetického spektra v gama-spektrometrickom
laboratoriu, kam su detektory premiestnené hned’ po ukonceni ozarovania. Z nameraného gama spektra je mozné
ziskat’ hodnoty veli¢in potrebnych pre vypocet reakénej rychlosti vztiahnutej na jedno ter¢ové jadro.

2.1. REAKCNA RYCHLOST

Reakéna rychlost’ vztiahnuta na jedno ter¢ové jadro vyjadruje pocet reakcii daného typu v terci za jednotku
¢asu na jedno neutralne ter¢ové jadro.

Reak¢na rychlost’ vztiahnuta na jedno ter¢ové jadro je definovana vzt'ahom [2]:
Emax
Rg = fEmin o(E)P(E,)dE,. 1)

Pre aktivaéné reakcie je E i, = 0, pre prahové reakcie je spodna hranica integralu rovna prahovej energii
danej reakcie. Horna hranica integralu predstavuje maximalnu energiu neutrénov pouzitych k ozarovaniu. Veli-
¢ina o (E,) je mikroskopicky u¢inny prierez pre danu reakciu a @ (E,) je diferencialny neutrénovy tok. [2]

Pre reakénu rychlost’ stanovent na zaklade aktivaénych merani je mozné odvodit’ empiricky vzt'ah [1, 2]:

S(Ey)Axeal

Hive (2)

T I(Ey)e(Ey)No(1—e~Airr)e=Atv(1—¢~treal)’

Ry

Vo vztahu (2) je S(E,) plocha pod pikom plnej absorpcie v nameranom gama spektre, A je rozpadova kon-
Stanta produktu danej reakcie, tj,. je Cista doba merania gama spektra, t.., je doba merania gama spektra
s uvazenim mftvej doby detektoru, I(E,) je intenzita gama linky s energiou E,, £(E,) je absolutna detek¢na
tcinnost’ detektora pre gama linku s energiou E,, t;, je doba ozarovania a t, je doba vymierania. [2]

Sadu reakénych rychlosti stanovenych podla vztahu (2) je mozné pouZit' na dekonvoliciu neutrénového
spektra pre geometriu, v ktorej boli detektory oZarované.

3. SPEKTROMETRIA GAMA ZIARENIA

Spektrometria gama Zziarenia je technika umoznujica kvalitativne a kvantitativne meranie gama Ziarenia.
V aktivacnej technike hra vel’kd rol'u, pretoze aktivovanym vzorkam je nutné merat’ ich gama spektrum. Fotony
gama Ziarenia reaguju hlavne s elektronovym obalom, ¢o vyustuje v meratelny signal. Tento signal je nasledne
zosilneny a zaznamenany. Existuje mnoho reakcii gama ziarenia s latkovym prostredim, ale pre aktiva¢né mera-
nie st dolezité fotoelektricky jav, comptonov rozptyl a tvorba elektrén-pozitronovych parov. [1]

4. PROBLEMATIKA NEUTRONOVYCH SPEKTIER VO SVETE

Roézny autori merali spektrum neutrénov zdrojovej reakcie p+Be. Neutronové spektrum je zakladnym para-
metrom produkovaného neutréonového pola. Znalost’ tohto parametra je nutnd pre rozne aplikacie urychl'ovacom
riadeného generatora neutréonov vyuzivajiceho zdrojovi reakciu p+Be, napr. pre bérova zachytnu terapiu, neu-
tronovu aktiva¢nu analyzu, spresiiovanie a uréovanie novych jadrovych dat, testy radiacnej odolnosti. Beryliovy
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ter¢ moze byt pouzity ako energeticky hruby aj tenky. Energeticky hruby ter¢ uplne zastavi nabité Castice, ¢o
vyust'uje v spojité spektrum produkovanych neutrénov. V energeticky tenkom terci urychlené ¢astice odovzdaju
iba Gast’ svojej energie, ¢im vznika kvazimonoenergetické neutrénové spektrum. V spojitom neutronovom spek-
tre prispieva do vysoko energetickej oblasti neutrénov najviac reakcia °Be(p,n), do nizko energetickej oblasti
neutrénov prispievaji reakcie °Be(p, xn) a viac &asticové interakcie [2].

M. A. Lone meral neutrénové spektra zo zdrojovych reakcii urychlenych protéonov a deuterénov s beryliom
alebo litiom metdédou doby doletu neutronov (neutron time-of-flight). Pouzil energeticky hrubé terce, ktoré pro-

dukovali spojité spektrum neutronov. Jeho meranie bolo vykonané pre tri energie urychlenych protonov a to 14,8
MeV, 18 MeV, 23 MeV. [3]

Pre neutrény zo zdrojovej reakcie p+Be senergiou nad 0,3 MeV, kde protony su urychlené na energiu
Vv rozsahu 14 — 24 MeV, odvodil M. A. Lone empiricky vzt'ah pre strednt energiu neutrénov [3]:

E, = 0,14E,", ®)
kde E, je energia primarneho zvézku proténov.

Energetické neutronové spektrum zo zdrojovej reakcie p+Be meral aj H. J. Brede. Pri merani boli pouzité
protony urychlené na 12 energii v rozsahu 17 — 22 MeV. Meranie vykonal s energeticky hrubym ter¢om aj ener-
geticky tenkym teréom. [4]

Pre neutrony zo zdrojovej reakcie p+Be s energeticky hrubym terCom, kde neutrébny maji energiu nad
2 MeV, a protony su urychlené na energiu v rozsahu 17 — 22 MeV, odvodil H. J. Brede vzt'ah [4]:

E, = 0433E, — 1,39 (4)
5 100
>
D
= 10
O
g L
S 1 |
2
- 0 5 10 15 20
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Obr. 1: Neutrénové spektrum zo zdrojovej reakcie p+Be s protonmi urychlenymi na energiu 19,92 MeV, ktoré
meral H. J. Brede [4, 8]

5. NEUTRONOVY ZDROJ NG-2 NA UJF REZ

Tercova stanica NG-2 zapojend na izochronny cyklotron U-120M tvori urychlovacom riadeny neutrénovy
generator. Experimentalne zariadenie prevadzkuje UJF AV CR. Na oddeleni jadrovych reakcii su skiimané jad-
rové reakcie s neutronmi dosahujucimi kinetické energie do 34 MeV, ktoré su produkované bombardovanim
ter¢ov tercovych stanic NG-2 urychlenymi protonmi alebo deuterénmi. Neutronové zdroje NG-2 su vyuZivané
hlavne pre meranie avalidiciu u¢innych prierezov pomocou aktivacie v definovanom neutronovom poli
s naslednym meranim energetickych spektier gama ziarenia produkovanych izotopov. [5]

99



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

Izochronny cyklotron U-120M je viacucelové zariadenie, ktoré je schopné urychlit’ ako kladné tak aj zaporné
iony. Bol vyrobeny v Spojenom Ustave Jadrového Vyskumu v Dubne ako urychlovaé kladnych iénov. Pocas
modernizacie bol urychlovaé doplneny o zaporny rezim urychl'ovania nabitych ¢astic. Cyklotron sa nachadza vo
vlastne hale. Kladna trasa je vyvedend do externej experimentalnej haly, zapornd trasa sa nachadza priamo
v cyklotronovej hale. V tabul’ke 1 st uvedené rozsahy energii a pradov pre jednotlivé urychlované iony. [5]

Tab. 1: Parametre urychlenych a vyvedenych zvizkov [5]

Ién Energia (MeV) | Maximalny
prad (pA)

H* 6-25 5

D* 12-20 5
3He?+ 18 - 52 2
4He?* 24 -38 5

H~- 6-35 13

D™ 11-20 10

5.1. TERCOVE STANICE NG-2

Na oddeleni jadrovych reakcii UJF AV CR si prevadzkované dve teréové stanice NG-2 ato jedna
s beryliovym teréom a druha s litiovym teréom. Beryliovy ter¢ je energeticky hruby a v reakcii s urychlenymi
nabitymi Casticami produkuje spojité neutrénové spektrum. Pri Standardnej prevadzke, kedy st protony urychle-
né na energiu 35 MeV, dosahuje neutrénovy tok hodnotu 10*'ncm™2s~! v najblizSej oZarovacej pozicii pri
ter¢i. Aby nedoslo k taveniu berylia, je ter¢ pocas prevadzky chladeny kvapalnym lichom na teplotu 5 °C. Litio-
va terova stanica obsahuje tenky teré a v reakcii surychlenymi protonmi produkuje kvazimonoenergetické
neutronové spektrum. Maximalny neutrénovy tok je dosahovany v monoenergetickom piku a ma hodnotu
10° ncm™2s71, [5]

usnezreci

Obr. 2: Urychlovacom riadeny neutronovy zdroj NG-2 s beryliovou ter¢ovou stanicou

6. KALIBRACIA POLOVODICOVEHO HPGE DETEKTORA

Pred aktivaénym experimentom je nutné vykonat kalibraciu detektora v zmysle energetickej kalibracie
a kalibracie absolutnej detekénej Gcinnosti detekéného systému. Energeticka kalibracia slazi ku kvalitativnemu
popisu gama ziarenia a spociva v priradeni energie gama Zziarenia jednotlivym kanalom analyzatora. Energeticka
kalibracia sa vykonava pomocou réznych etalénov a moze byt vyhodnotena ruéne alebo softvérovo. HPGe de-
tektory maju priblizne linedrnu krivku energetickej kalibracie s vynimkou nizkych energii, kde ma polynomicky
charakter. Absolutna detekéna ucinnost’ vyjadruje podiel poctu fotonov gama zachytenych detektorom a poctu
foténov gama Ziarenia vyziarenych zdrojom. Absolutna detekéna ucinnost’ rastie priblizne do energie 120 keV,
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pretoZe rastie pravdepodobnost’, Ze foton gama Ziarenia preleti cez obal kryStalu HPGe detektora. Nasledne ab-
solutna detekénad ucinnost’ zacina klesat’, pretoze rastie pravdepodobnost, ze foton gama Ziarenia preleti cez
aktivny objem HPGe detektoru bez interakcie. Absolutna detekéna G¢innost’ sa stanovuje pomocou etalonov
radioaktivity, a to ako podiel nameranej aktivity detekénym systémom a referen¢nej aktivity etalonu. Absolatna
detek¢na ucinnost’ sa vyhodnoti pre dostupné etaldny v celom rozsahu aktivacného experimentu a nasledne sa
fituje polynomickou funkciou stupiia m podl'a funkcie:

e(E,) = exp(T, a;In'(E, ) (5)

6.1. ZISKANE KRIVKY ABSOLUTNEJ DETEKCNEJ UCINNOSTI

Kalibrovany bol HPGe detektor Canberra v pozicidch P5 a P10, ¢o predstavuje vzdialenost’ 5 cm a 10 cm od
detektora. Na kalibraciu boli pouzité etalony °”Co, ®°Co, **3Ba, **’Cs, 2**Am. Cézium je monolinkovy Ziari¢,
zvysné ziarice su polylinkové. Spomenutym etalonom boli merané gama spektra, z ktorych boli stanovené dve
sady bodov absolutnej detekénej téinnosti pre pozicie P5 a P10, ktoré boli fitované funkciou (5) pomocou prog-
ramu efekt32 z UJE. V pripade pozicie P5 bola vyuzitd polynomicka fitovacia funkcia stupia m = 5, v pripade
pozicie P10 stupiia m = 6. Kalibra¢né krivky st zobrazené na obrazkoch 3, 4.
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Obr. 3: Krivka absolutnej detekénej ucinnosti HPGe detektoru Canberra pre poziciu P5
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Obr. 4: Krivka absolutnej detekénej uéinnosti HPGe detektoru Canberra pre poziciu P10

7. AKTIVACNY EXPERIMENT

Aktivaény experiment bol vykonany na UJF AV CR. Na ozarovanie bola pouzita beryliova teréova stanica
NG-2, ktorej energeticky hruby ter¢ bol bombardovany protonmi urychlenymi na kinetick(l energiu 20 MeV.
Neutrony produkované reakciami urychlenych protonov s jadrami berylia dosahovali energie do 18 MeV. Neu-
tronové spektrum bolo merané pomocou aktiva¢nej techniky a jadrovej gama spektrometrie.
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Na aktivaénym experiment boli zvolené aktivaéné detektory z prvkov Au, In, Fe, Ti, Co, Lu, Y, Nb, Ni, Al
Pred experimentom boli aktivaéné detektory zvazené a bola stanovena hribka kazdého z nich. Nakoniec bola
sada zabalena do plastovej folie a nalepena na drziak. Boli zostavené dve sady aktivaénych detektorov.

Obr. 5: Sada aktivaénych detektorov

Sady aktiva¢nych detektorov boli ozarované na poziciach PO a P14, ¢o predstavuje poziciu v tesnej blizkosti
zdroja neutrénov a poziciu vzdialent priblizne 156 mm od zdroja neutronov. Aktivacny experiment trval 11
hodin. Po ukonc¢eni ozarovania bola sada, ktora bola na pozicii P14, prenesena do gama-spektrometrického labo-
ratéria. V pripade sady, ktora bola ozarovana na pozicii PO, bolo nutné pockat’, kym aktivita sady klesne pod
bezpecnt hodnotu. V gama-spektrometrickom laboratoriu bola sada oziarenych aktivaénych detektorov rozbale-
na a kazdy z nich bol zvlast’ pripevneny na drziak. Gama spektra aktivaénych detektorov boli merané polovodi-
¢ovym HPGe detektorom na poziciach P5 a P10. Pozicia merania bola volena tak, aby mrftva doba detektora bola
mensia nez 10 %. Gama spektra jednotlivych aktivaénych detektorov boli merané cyklicky po dobu Styroch
tyzdiiov. Gama spektrum kazdého aktivaéného detektora bolo zmerané osem az desat’ krat. Produkty aktivac-
nych a prahovych reakcii v oziarenych aktivaénych detektoroch boli v gama spektrach identifikované na zaklade
ich charakteristickych gama liniek a odpovedajtcich intenzit. Pre tieto gama linky bola od¢itana plocha piku
plnej absorpcie a jej relativna neuréitost’.

Tab. 2: Aktiva¢né a prahové reakcie detegované vo vybranych aktiva¢nych detektoroch a gama linky
s intenzitami produktov reakcii [6, 7]

. Polcas rozpadu | Prahova energia
. E, (keV L (E,) (%
AL produktu reakcie (MeV) y (keV) v(Ey) (%)

1368,63 100,0

27 24 ! '
Al(n, 0)“*Na 16,96 h 3,25 2754.03 99.9
197Au(n,v) *®Au 2,70d 0 411,80 96.0
197 Au(n, p) 7Pt 19,89 h 0 77,35 17,0
332,98 22,9

197 196 ! !
Au(n, 2n)""°Au 6,18 d 8,11 355,68 87.0
147,81 43,0

197 196m ! !
Au(n, 2n) Au 9,60 h 8,11 18827 374
59 60 507¢ 0 1332,5 100,0
o(n,y)™Co ! 117324 100,0
846,77 98,9
1810,77 27,2

59 56 2,58 h 0 : :
Co(n, )™"Mn 211312 14,3

2522,88 1,0
1099,25 56,5
5C S%F 44,50 d 0,80 Ak =2

o(n,p)”Fe ! ’ 192,35 31

142,65 1,0
59Co(n, 2n)58Co 70,86 d 10,63 810,78 99,0
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7.1. VYSLEDNE REAKCNE RYCHLOSTI

Analyzované boli vybrané aktivaéné detektory z *°”Au, *°Co, a 2”Al, ktoré boli oZarované na pozicii P14.
Detegované aktivacné a prahové reakcie su uvedené v tabul’ke 2. Z nameranych spektier gama ziarenia aktivac-
nych detektorov boli od¢itané veli¢iny nutné pre vypocet reakcnej rychlosti vztiahnutej na jedno neutralne terco-
vé jadro, ktord bola pocitana podla vzt'ahu (2). Nasledne boli vykonané korekcie na fluktuaciu zvizku protonov,
nebodovost’ zdroja gama Ziarenia a samotienenie zdroja. V tabul’ke 3 st uvedené stanovené reakéné rychlosti
a ich relativne neurcitosti vo vybranych aktivaénych detektoroch.

Tab. 3: Stanovené reakené rychlosti vo vybranych aktivacnych detektoroch

Reakcia Reakéna f}'l’Ch' Rel?ti@a, neuréi'tOSt’

lost’ (s™) reakéne;j rychlosti (%)
?7Al(n, ) **Na 1,72 x 10~V 48
97Au(n, y) °Au 350 x 10-16 13
97 Au(n, p) 7Pt 839 x 1077 56
97Au(n, 2n)*%°Au | 2,59 x 1071° 38
197 Au(n, 2n) °°™Au | 1,61 x 107Y7 9.4
Co(n,y)®Co | 684 x 10777 6.8
*Co(n, «)°°Mn | 4,00 x 107 81
>°Co(n, p)*°Fe 9,78 x 1018 6.7
%Co(n, 2n)**Co 6,56 x 10717 23

Nakoniec boli stanovené aktivity produktov aktivaénych a prahovych reakcii vybranych aktivaénych detekto-
rov za uéelom overenia vysledkov. Z aktivit boli stanovené pol¢asy rozpadov spomenutych produktov reakcii,
ktoré su v dobrej zhode s tabelarnymi hodnotami. Hodnoty stanovenych a tabelovanych pol¢asov rozpadov pro-
duktov sledovanych reakcii si uvedené v tabul’ke 4.

Tab. 4: Stanovené a tabelarne pol¢asy rozpadu [6]

Rédionuklid Expverimentélny Tabelarny poléas
polcas rozpadu rozpadu
*Na 15,07 h 14,96 h
198 ay 2,63d 2,70d
196ay 5,78 d 6,18d
®°Co 4,04 ¢ 5271
9Fe 48,03d 44,50 d

8. ZAVER

V ramci aktiva¢ného experimentu bola ziskana sada reakénych rychlosti pre tri vybrané aktiva¢né detektory
z Al, Co a Au, zmeranych bolo celkom deviét’ reakcii. Na overenie vysledkov boli stanovené poléasy rozpadu
detegovanych aktivaénych produktov v oziarenych foliach. Zmerané polCasy rozpadov su v dobrej zhode s
ich tabelovanymi hodnotami. V nadvézujtcich pracach budi analyzované d’alSie aktiva¢né detektory. Po ziskani
uplnej sady reakénych rychlosti aktivaénych a prahovych reakcii dozimetrickych folii bude mozne dekonvoluo-
vat’ neutronové spektrum nového neutrénového pol'a vyuzivajuceho zdrojovu reakciu p(20)+Be. Nové neutrono-
vé pole je analyzované za ucelom rozsirenia moznosti pouzitia neutréonového generatoru NG-2, ktory sa nacha-
dza na UJF AV CR abude vyuzitené pre integralne validacie u¢innych prierezov reakcii rychlych neutrénov
a konstruk¢énych materialov.
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Abstrakt: Termoclanek umistény nedaleko vystupu chladiva z hlavice palivového souboru miize in-
dikovat teplotu s chybou danou radiacnim ohievem. Riizné jaderné reakce prispivaji k radiacnimu
ohrevu v aktivnim objemu oceli termoclanku. Transportni vypocet radiacniho ohievu byl proveden
Monte Carlo kédem MCNP pro stiredni palivovy soubor na EDU. Vysledky jsou srovndny s diive pub-
likovanymi vysledky na elektrarnach Paks a Kola.

Kli¢ova slova: Monte Carlo, radiacni ohiev, termoclanek, VVER-440

1. UVOD

Termoclanek umistény nedaleko vystupu chladiva z hlavice palivového souboru muize indikovat teplotu
S chybou danou radia¢nim ohfevem. Rtzné jaderné reakce pfispivaji k radiaénimu ohfevu v aktivnim objemu
oceli termoclanku. Transportni vypocet radiacniho ohfevu byl proveden Monte Carlo kodem MCNP pro stiedni
palivovy soubor na EDU.

Radia¢ni ohfev miize pochazet z nasledujicich zdroju:
fotony z kobaltu aktivované oceli hlavice palivového souboru
fotony z kobaltu aktivované oceli bloku ochrannych trub
neutrony ze Stépeni paliva béhem provozu
sekundarni fotony (pochazejici z (n, y) reakci neutronti ze §tépeni paliva béhem provozu)
$tépné fotony (fotony ze §tépeni paliva béhem provozu)

neutrony z vyhotelého jaderného paliva

N o g~ w DR

fotony z vyhotelého jaderného paliva

Pro reaktory VVER-440 jsou k dispozici dva ¢lanky pro elektrarny Kola [2] a Paks [3]. Mad’arska prace do-
chazi k zavéru, ze 64 % radiacniho ohfevu pochézi ze sekundarnich fotonl z (n,y) reakci neutrond ze Stépeni
a 31 % pochazi ze §tépnych fotont. Radiaéni ohfev 2.76 mWI/g zvysuje teplotu az 0 2 °C. Novéjsi ruska analyza
odhaduje primérné radiacni ohfev 3 mW/g. Jako dominantni zdroje jsou identifikovany jak sekundarni fotony
Z (n, y) reakci, tak $t€pné fotony. Prvni Cast predstavuje 75 % vytapéni, zatimco druha ¢ast odpovida za zbyvaji-
cich 25 %.

Analyza prezentovana v tomto pfispévku navazuje na piedchozi prace se dvéma zménami. Geometricky mo-
del hlavice palivového souboru v MCNP vychazi z CSG modelu vyvinutém na zakladé CAD modelu. Vstupni
parametry vcetné typt palivovych soubort, rozsifené mnoziny reakci pfispivajicich k radiacnimu ohfevu a ope-
raéni historie byly ureny pro parametry EDU.
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2. VYPOCETNI MODEL

Radiacni ohfev je popsan jadernymi daty v knihovnach jadernych dat, v kddu MCNP6 jej 1ze spocitat pies F6
tally, vyuzito bylo knihovny ENDF/B-VII.1. Palivovy soubor s reflexni okrajovou podminkou simulujici neko-
neénou miiZ byl uvazovan se sttednimi zdroji pro cyklus B3C29 na EDU, detail geometrie v okoli hlavice pali-
vového souboru (PS) viz Obr. 1.

Radia¢ni zdroje vyhotelého jaderného paliva (VJP) byly uréeny sekvenci kodu TRITON ze sady SCALE-
6.2.3 pro stfedni vyhoteni PS v AZ (35076 MWd/MTU) pro palivo typu Gd-2M se sttednim obohacenim 4.38
wt% U-235.

Neutronova aktivace ocelovych ¢asti ma dominantni reakci Co-59(n,y)Co-60. Aktivace kobaltu byla uréena
kédem MCNP6 pro 11 axidlnich vrstev. Neutronovy zdroj pro vypocet aktivace byl pfipraven poproutkovym
vypocétem kodem MOBY-DICK pro 42 axialnich usekd paliva pro relevantni aktinidy (U-235, U-238, Pu-239
a Pu-241). Obsah kobaltu v oceli 08X18N10T byl uvazovan 0.20 wt%, fotonovy zdroj je linearné zavisly
na pocate¢nim obsahu kobaltu a v zavislosti na konkrétni tavbé miize ovlivnit vysledky analyzy. Ozatovaci doba
byla uvazovana 3 roky pro hlavici PS (¢ernd barva na Obr. 1) a 29 let pro blok ochrannych trub (Seda barva
na Obr. 1). Casteény rozpad Co-60 s polo¢asem premény 5.27 let je zahrnut v piipravé zdroje neutrondi v kodu
MOBY-DICK v metodé¢ efektivniho zdroje.

Stepné fotony byly uréeny multiplikaci neutronového zdroje z kédu MOBY-DICK podilem poétu fotont
a neutronl na jedno $tépeni (napt. pro U-235 vznika pii jednom §tépeni v priméru 7.0437 fotont a 2.4367 ne-

utrontt).

Obr. 1: CSG model palivového souboru VVER-440 v kddu MCNP6 pro vypocet radiaéniho ohfevu.
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3. VYSLEDKY VYPOCTU

Vysledky transportniho vypoc¢tu radiaéniho ohfevu jsou shrnuty v Tab. 1 a na Obr. 2. Hlavnimi zdroji radiac-
niho ohfevu jsou sekundarni fotony a aktivovany blok ochrannych trub (BOT), tyto dva zdroje tvoti 94 % radi-
aéniho ohfevu termoélanku (TC). Z pohledu piistupu stfedniho PS se obé slozky chovaji odlisné:

1. Radiacni ohfev vlivem sekundarnich fotont je imérny vykonu. Nejjednodussi aproximaci je linearni zavis-
lost radia¢niho ohfevu na vykonu palivového souboru pod TC, pfesnost aproximace bude vysoka.
2. Radia¢ni ohfev vlivem aktivovaného BOTu je imérny dobé provozu reaktoru a vykonu paliva. V pripadé

kampané B3C29 je aktivita kobaltu 98 % saturované aktivity, sou¢asné cykly budou mit shodnou miru akti-
vace kobaltu.

Tab. 1: Vysledek transportniho vypoétu radiaéniho ohfevu termo¢lanku EDU.

Zdroj radia¢niho ohfevu Vyd?;jsls; Sz]d roje Rad[lf:]c\;l\; /S;Ir v P[(g/f]l :
Aktivace hlavice PS 2.51E+14 0.06 0.8
Aktivace BOT 3.49E+14 2.88 37.7
Stépné neutrony 3.49E+17 0.01 0.2
Sekundarni fotony 3.49E+17 431 56.5
Stépné fotony 9.86E+17 0.15 1.9
Fotony VJP 2.05E+18 0.22 2.9
Celkem 7.63 100.0

I Aktivace hlavice PS

0 [ ] Aktivace BOT
56.5% e
I Stépné neutrony
[ ]Sekundarmni fotony

I Stepné fotony
[ |Fotony VJP

0.2%
1.9%

0 8%

37.7%

Obr. 2: Vysledek transportniho vypoctu radia¢niho ohievu termoélanku EDU.
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4. ZAVER

Radiacni ohfev termoclanku uréeny pro Dukovany ukazuje shodu s analyzami provedenymi pro elektrarny-
Paks a Kola z pohledu dominantniho ptispévku, ktery tvoii sekundarni fotony s cca 2/3 podilem. Zbyvajici treti-
na byla uréena jako vysledek neutronové aktivace bloku ochrannych trub namisto §tépnych fotonu v diive publi-
kovanych analyzach. Celkovy radiaéni ohifev 7.6 mW/g je zhruba dvakrat vyssi nez ve dfive publikovanych

analyzach.
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Abstrakt: Prispévek se zabyva vyvojem nové metody pro méreni hustoty pri vysokych teplotach.
Hustota je jednim z vyznamnych materialovych parametrii napviklad v jaderném priimysiu. Pro uplné
pochopeni déjii beéhem jaderné havarie je nezbytné tyto materidlové parametry znat. Méreni téchto
velicin je velmi narocné prevazné kviili velmi vysokée teplote priblizné 2500 °C. Pro praci s takto vyso-
kymi teplotami je vhodnou technologii vysokofrekvencni indukcni pec se studenym kelimkem. Vyhodou
indukcniho taveni ve studeném kelimku je moznost pracovat pri teplotach do 3200 °C nebo velmi nizka
kontaminace taveného materialu. V ramci této prace bude navrzena metodika méreni hustoty pri vyso-
ke teploté. Budou probrany jeji vyhody i nevyhody. Metoda méreni bude pozdeji ovérena merenim na
modelovych materidalech, smésich Al.Oz + ZrOy v riznych pomérech. Vysledky budou porovnany se
soucasnou literaturou.

Kli¢ova slova: Hustota, Vysoka teplota, Studeny kelimek, Metodika méreni.

1. UVOD

V soucasné dobé¢ je ve zna¢né mife uplatituje pfi feseni technickych problémti matematického modelovani.
Toho je hojné vyuzivano pii ndvrhu novych zafizeni, zmén¢ jejich parametri nebo, v pripad¢ tézkych jadernych
havarii, studiu riznych scénait pribéhu havarie. Ve vSech ptipadech je nutné do modelu zadat materialové pa-
rametry, které zasadné ovliviuji vysledky feSeni. Materidlové vlastnosti latek pfi vysokych teplotach v kapalné
fazi nejsou v mnoha piipadech znamy, pokud znamy jsou, tak vétSinou bez teplotni zavislosti, proto je studium
téchto vlastnosti vyzva.

Pro vyzkum fyzikalnich vlastnosti oxidii v kapalné fazi 1ze vyuzit vyhod indukéniho taveni ve studeném ke-
limku pfi némz se dosahuje vysokych teplot do 3 000 °C. Tento vyzkum je mozné provadét Cisté experimentalné
nebo kombinaci experimentalné ziskanych dat a numerickych vypoéti. Pomoci technologie taveni oxidi ve
studeném kelimku lze experimentaln¢ studovat napiiklad teplota likvidu, hustota, viskozita, mérna tepelna kapa-
cita nebo povrchové napéti. Kombinaci experimentalnich dat a numerickych vypoct se urcuji rezistivita nebo
soudinitel tepelné vodivosti pomoci feseni inverzniho problému [1].

Indukéni taveni oxidi ve studeném kelimku funguje na stejném fyzikalnim principu jako indukéni taveni ko-
vi v indukéni kelimkové peci. Teplo vznika ptimo ve vsazce protékanim vifivych proudi generovanych casoveé
proménnym magnetickym polem, které je zptsobeno prichodem elektrického proudu induktorem navinutym
kolem vséazky a kelimku. MozZnosti induk¢niho taveni materialu tedy piimo zavisi na jeho elektrické vodivosti.
Geometrické uspotadani indukeéni pece se studenym kelimkem je vyobrazeno na obrazku 1. Studeny kelimek je
v tomto ptipad¢ vyroben z médeénych trubic a dna, které jsou béhem experimentl intenzivné chlazené. Vlivem
chlazeni se na rozhrani mezi taveninou a sténou studeného kelimku tvoii tzv. ,,skull® vrstva. ,,Skull vrstva chra-
ni taveninu pied zne¢isténim, ale také zabratiuje pfimému kontaktu stény kelimku s taveninou [2]. Teplota tave-
niny je méfena bezkontaktné pomoci pyrometru.

Velmi dulezitou roli hraje v procesu taveni ve studeném kelimku startovaci faze. Oxidy maji pfi pokojové
teploté velmi Spatnou elektrickou vodivost, ta roste s teplotou, proto je nutné pouzit jiny zpiisob roztaveni mate-
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ridlu pro dostate¢né zvyseni jeho elektrické vodivosti, aby bylo mozné pokracovat v taveni elektromagnetickou
indukci materialu samotného [3]. Prvnim moznym zpisobem provedeni startovaci faze je vlozeni malého mnoz-
stvi dobfe elektricky vodivého materialu do smési oxidu. Pti pristupu vzduchu dochazi k oxidaci daného kovo-
vého materialu, pfi které se uvolni znacné mnozstvi energie, které zptisobi nartst teploty ve svém okoli a tim i
zvyseni elektrické vodivosti ptivodné elektricky nevodivého materialti. Tento zptisob startovaci faze je nezbytné
peclivé navrhnout na zdkladé chemickych vlastnosti daného kovu, a to pfedev§im vzhledem k mnozstvi kovu,
teploté, pii které dochazi k reakcei a také pribéhu oxidace v zavislosti na rychlosti ohfevu. Neni-li tento pfistup
mozny z divodu zneci§téni taveného materidlu, je dal$i moznosti startovaci faze vlozeni grafitového kruhu do
vsazky a po nastartovani tavby jeho vyndani. Jde tedy o komplikovanéjsi variantu s ohledem na jeji technické
provedeni.

Obr. 1: Geometrické uspotadani indukéni pece se studenym kelimkem (vlevo) - 1 - induktor,
2 - vsazka/tavenina, 5 - sténa studeného kelimku tvofena segmenty, 6 - dno studeného kelimku,
7 - objimka. Redlny studeny kelimek pouzivany pro experimenty (vpravo).

2. METODIKA

2.1. MERENI VYSKY TAVENINY A URCENI JEJIHO SLOZENI.

Meéfteni hustoty kapalin pfi takto vysokych teplotich neni mozné pfimo. Tato metoda se opira o méfeni za-
kladnich veli¢in, ze kterych je mozné pozdéji hustotu vypocitat. Prvni nezbytné nutnou veli¢inou pro vypocet
hustoty je objem taveniny, druhou pak jeji hmotnost. Vzhledem k velmi piesné definovanym rozmérim studené-
ho kelimku, je pro vypocet objemu nezbytné prfevazné¢ méfeni vysky taveniny. Pro spravnou interpretaci vysled-
kt je pak také nezbytné znat presné slozeni taveniny pii konkrétni teploté, protoze toto slozeni se mize nepatrné
lisit oproti vstupni smési. Za timto ucelem se pouziva metoda nazyvana ,,quenching®, pfi které je vzorek taveni-
ny odebran pti dané teploté piimo z taveniny.

Pro tyto tcely bylo v nasi laboratofi vyvinuto zafizeni pro odbér vzorkd (Obr. 2). Toto zafizeni umoziluje
bezpecné ponofovat pfedméty do taveniny a je plné nastavitelné ve vSech smérech. Jeho nesmirnou vyhodou je
umoznéni pouzivat zafizeni z bezpecné vzdalenosti, kde je uzivatel odizolovan od elektrického proudu pfi vyso-
kém napéti. Na jeho konci je mozné pripevilovat piedméty rizného druhu, které jsou instalovany pomoci stan-
dartniho zavitu uvnitf odbérového zatizeni.
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Obr. 2: Pracovni komora IS-1 s odbérovym zatizenim (¢erné ohrani¢ent).

Vzorky ,,Quench jsou odebirany pomoci médéné ty¢ky. Médéna ty¢ je ponofena do taveniny na velmi krat-
kou dobu, aby nedoslo k jejimu roztaveni, a je pomoci ni odebran vzorek taveniny (Obr. 3). Méd’ je vhodny
material pro odbér vzorky diky dobré tepelné vodivosti je vyssi pravdépodobnost, Ze na ni zistane tavenina i po
vtazeni z taveniny. Druhou vyhodou je snadné odecteni necistot po provedeni analyz. Pro plnou charakterizaci
taveniny je vhodné provést analyzy kvantitativni 1 kvalitativni. Pro urceni strukturalniho sloZeni taveniny bylo
zvoleno méteni na XRD (X-ray diffraction) z praskového vzorku. Pro uréeni procentualniho zastoupeni prvkd,
budou provadény analyzy na elektronovém mikroskopu s elektronové disperznim spektrometrem (SEM/EDS).

Obr. 3: ,,Quench® vzorky pfi riznych teplotach

Pro méfeni vysky taveniny jsou pouzivany nerezové tycky. Tyto tyce jsou do taveniny ponofeny po dobu
dvou sekund, kdy je nerez prudce zahiata, ale jesté nedochazi k jejimu taveni [4]. Poté je nerezova ty¢ vytaZena
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a po ochlazeni je mozné na nerezy pozorovat zménu barvy ¢asti, ktera byla ponofena do tavenin (Obr. 4), tato
zména barvy je zplisobena vznikem tenké vrstvy oxidl na povrchu nerezové ty¢e vlivem velmi vysoké teploty a
atmosférického prostfedi. Aby méfeni vysky bylo dostatecné presné je tato ty¢ vyfotografovana a zména barvy a
vzdalenost je zpracovavana softwaroveé. K tomuto ucelu byl vyvinut software, ktery na zaklad¢ kalibrace veli-
kosti pixelt zméfi pocet pixeld, u kterych doslo ke zméné barvy.

Obr. 4: Piiklad zmény barvy na nerezovych vzorcich.

2.2. VYPOCET OBJEMU TAVENINY

Ve chvili, kdy mame zméfenou vysku taveniny je nezbytné spocitat jeji objem. Ackoliv rozméry studeného
kelimku zname s piesnosti vyrobnich toleranci (Obr. 5), nestai nam tuto vySku vynasobit s podstavou. Béhem
taveni ve studeném kelimku dochazi ke tvorbé ,,skullu®, coz je tenka vrstva pevného materidlu, z materialu tave-
ného, ktery funguje jako izolant a zaroven zabranuje rozliti taveniny ze studen¢ho kelimku. Tento material nesmi
byt zahrnut v objemu taveniny a je nezbytné ho odecist. Za timto tcelem bude na nékolika mistech zmétena
tloustka ,,skullu“ a z objemu studeného kelimku bude tento objem odecten. Méfeni tloustky ,,skullu* bude opét
provedeno pomoci softwaru. Odlisit tuto vrstvu od taveného materialu je velmi snadné, nebot struktura v pevné
fazi této vrstvy je odli$na a rozeznatelna lidskym okem (Obr. 5). Na dné kelimku poté dochazi k tvorbé tlustsi
vrstvy neroztaveného materialu vlivem vétsiho ptestupu tepla skrz médéné dno. Tuto vrstvu je nezbytné znat
pouze pro vypocet hmotnosti taveniny. Vnitini strana ,,skullu“ je kruhova, coz nam méni vypocet objemu tave-
niny na jednoduchy objem valce. Z tohoto objemu valce vsak je jesté nezbytné odeéist objem vzorkovaci tyce
ponofené do taveniny, jejiz rozméry ale pfesn¢ zname.
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Obr. 5: Ptiklad rozbitého ingotu a jeho ,,skull vrstvy.

2.3.  VYPOCET HMOTNOSTI TAVENINY

K vypoc¢tu hustoty nam v tuto chvili chybi uz pouze posledni informace, a to hmotnost taveniny. Prvnim kro-
kem k ur¢eni hmotnosti taveniny je zvazeni celého ingotu. Hmotnost ingotu v sobé zahrnuje i hmotnost nerozta-
vené Casti takzvaného ,,skullu“. Abychom tuto hmotnost odecetli vyuzijeme jiz zméfeného objemu této vrstvy a
méfeni hustoty v pevném stavu.

Pro ur¢eni hustoty ,,skull“ vrstvy jsme zvolili pyknometrické méteni v kapaling [5]. V prvnim kroku je krustu
na nékolika mistech po stranich a na dné€ odseparovat od samotného ingotu. Takto ptipravené vzorky jsou po-
drobeny pyknometrickému méfeni. Pyknometrické méfeni bude provedeno ve standartnim 100 ml pyknometru.
Diky tomu, ze smési Al,O3 a ZrO; jsou ve vodé prakticky nerozpustné neni nutné pouzivat vyrazné drazsi ply-
novy pyknometr. K vypoctu hustoty pevné faze potfebujeme znat hmotnost prazdného pyknometru mi, ktera
bude stejné jako vSechny hmotnosti vazena na analytickych vahach, hmotnost pyknometru s pevnym vzorkem
(hmotnost m,), hmotnost pyknometru s pevnym vzorkem a kapalinou o znamé hustoté, ktera je doplnéna do
presného objemu pyknometru (hmotnost ms) a posledni hmotnosti je hmotnost pyknometru pouze s referenéni
kapalinou dopInénou na definovany objem (hmotnost ms). Hustota ,,skull vrstvy je poté vypoéitana podle vzta-
hu (1).

(my—m4)

Pskunn = ————(p,— p,) + P, (6]

my—mz—mq+m,
kde p1 je hustota srovnavaci kapaliny, a pa je hustota vzduchu.

Z téchto méfeni bude poté vypocitana praimérna hustota ,,skullu“. Z jiz dtive zmétenych objemi pak mizeme
vypocitat hmotnosti samotné taveniny.
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3. ZAVER
Po provedeni vSech krokd méfeni je jiz snadné vypocitat hustotu taveniny z jeji znamé hmotnosti a objemu
pomoci zékladniho vztahu p = % Nasledné bude urcena nejistota méfeni, ktera bude klic¢ova k rozliSovani husto-

ty pii riznych teplotach taveniny. Vysledky z méfeni hustoty budu porovnany s daty z literatury [6]. Kde vSak
méfeni hustoty konci na hranici teploty likvidu. V nasich experimentech se tato teplota bude brat jako vychozi a
radi bychom doplnili hustoty taveniny az do teploty likvidu + 500 K. V prvnim kroku bude méfeni provadéno na
smésich ZrO; a Al,O3 v rtiznych pomérech, ale primarnim cilem je vyvinout metodiku pouzitelnou na materia-
lech ucastnicich se tézkych jadernych havarii jako je corium nebo smési coria s konstrukénimi materialy a obét-
nim materialem.
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Abstrakt: Prdca sa zaobera ATF (Accident tollerant fue/ddvanced technology fuel) palivam, cize
palivam so zvySenou odolnostou alebo paliva s vyuzZitim pokrocilych technologii. Praca je venovana
predovsetkym vypoctovému programu FEMAXI-6, jeho predstaveniu, uvedeniu jeho moznosti ale aj
obmedzeni a ndsledné ukazky jednotlivych vypoctov. V praci su prezentované vypocty paliva pre reak-
tory VVER 440/V213, presne palivo typu Gd_2M. Su diskutované niektoré z moznych vystupov a tiez
pouczitie tohto vypoctového programu pre analyzy ATF paliv.

Krucéové slova: FEMAXI-6, ATF paliva, tepelnd vodivost, palivo Gd_2M, VVER 440/V213

1. UVOD

Hoci st v dnesnej dobe skor podporované zdroje obnovitel'né, ako slne¢na a veterna energia, vyvoj v oblasti
jadrovej energetiky je urite stale potrebny a nutny. Vyskumnici a vyvojari sa snazia aj v oblasti jadrovej energe-
tiky o najviac vylepsit’, zrenovovat’ a posunit’ vpred technologie tykajice sa vyroby elektrickej energie z tohto
zdroja. Neoddelite'nou sti¢ast'ou vyskumu a vyvoja je aj tlak a poziadavky na zvySovanie bezpeénosti jadrovych
zariadeni. Tento tlak je vyvijany ¢i uz zo strany Statnych organov, ale aj zo strany verejnosti. ZvySovanie bez-
pecnosti je a vzdy bude hlavnou prioritou.

K efektivnejSiemu a bezpecnejSiemu vyuzivaniu jadrovej energie urcite pomaha vyvoj v oblasti zakladnej
jednotky jadrového reaktora, ktorou je palivo. Tato praca sa venuje predovsetkym tzv. ECO fuels, ¢o v preklade
znamena paliva so zvySenou tepelnou vodivostou. V tomto pripade sa zvySena tepelna vodivost’ dosahuje, pri-
davanim ro6znych druhov zlu¢enin do samotnej matrice paliva, alebo jeho modifikaciou. Vysledok, ktory chceme
dosiahnut’ je, aby sa znizila teplota uprostred peletky paliva. K tomu poméze zvySena tepelna vodivost’ materialu
paliva. To bude viest’ k zvySenej efektivite a tiez bezpeénosti paliva. Avsak vyskytuje sa tu mnoho otaznikov,
ako sa napriklad bude palivo chovat.

Preto je nutné vyuzit’ vypoctové programy, aby sme vedeli predpokladat’ a ur¢it’, ako sa bude dany material
Vv palive chovat. Je nutné vysvetlit’ a pochopit’, ako pracuje program FEMAXI-6, naco sa da pouzit’ a ako sa daju
jednotlivé vystupy interpretovat’ a vyuzit. Aby sa ukazali vSetky vyhody ale aj obmedzenia tohto programu.

2. POUZITY VYPOCTOVY PROGRAM FEMAXI

Na vypoclty jadrového paliva ajeho vlastnosti sa vyuzivaji rézne vypoétové programy, ako napriklad
FRAPCON, TRANSURANUS, ENIGMA alebo FEMAXI. Tym Ze dne$ny trend v jadrovej energetike je predl-
zovat’ kampane a ¢as, ktory je palivo zavezené v reaktore a tym zvySovat’ jeho vyuZitie, musia sa jednotlivé
programy zaoberat’ tymto trendom. Chovanie takéhoto paliva S vy$§ou mierou vyhorenia, zaujima fyzikov pri
navrhovani palivovych suborov a pri preukazani ich spolahlivosti. Preto su vytvarané vypoctové programy ktoré
presne analyzuju chovanie paliva pri vysokych hodnotach vyhorenia, aby sa zabezpe¢ila ich spolahlivost’ a bez-
pecnost’. Bolo preto nutné aby sa zaviedli do vypoctov nové modely a analyzy, pretoze chovanie pri vysokych
vyhoreniach okolo 50 GWd/t sa vel'mi 1i§i od beZnych, menej vyhorenych palivovych stiborov. Hlavné rozdiely

115



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

st V zmene tepelnej vodivosti pocas zivota, vnitornej Struktury a materidlovych zmenach na obvode paliva.
Tieto zmeny mozu vel'mi ovplyvnit’ celkové chovanie palivového suboru.

Praca sa zamerala na program FEMAXI, konkrétne verzia FEMAXI-6. Tento vypoétovy program sa zacal
vyvijat' v roku 1974 v japonskom JAERI (Japan Atomic Energy Research Institute) a vo vyvoji sa pokracuje
dodnes. Bolo vytvorenych uz 7 verzii tohto programu. Program FEMAXI sa Siroko vyuziva aj vo svete, najviac
pre licencovanie paliv pre l'ahkovodné reaktory, akymi st aj naSe reaktory VVER 440/V213. Tiez sa vyuZziva pri
predikciach rdéznych experimentov a pre lepsie pochopenie chovania paliva. Program je limitovany iba na jeden
palivovy prutik, ¢ize sa nedd zadefinovat’ napriklad geometria reaktora, profilovanie kazety a iné vplyvy, ktoré
mozu zmenit' vysledné vlastnosti.

Pre vypodty v tejto praci bola pouzita verzia vypoétového programu FEMAXI-6. Verzie programu pred pou-
zitou verziou 6, FEMAXI-1V a V boli predovsetkym zamerané na stredné vyhorenie paliva. Pri novej verzii boli
poznatky prebraté z predoslych verzii, Struktira bola revidovana a boli zaclenené nové funkcie. Verzia ktora bola
pouzita bola vytvorena pre detailnejSie skimanie vysokého vyhorenia palivovych subor pri prevadzkovych pod-
mienkach. Tato verzia nie je ur¢ena pre havarijne podmienky ako napriklad LOCA havaria. Stavala na zdkladoch
predoslych verzii s tym Ze pribudli vylepSenia a rozSirenia. Tato verzia ponika mnoho novych zatial’ nezahrnu-
tych materidlov a ich vlastnosti, ako napriklad pre MOX paliva, paliva s vyhorievajucim absorbatorom gadoli-
niom a iné. Program sa dokaze vysporiadat’ s ustalenymi stavmi ale tiez s o¢akavanymi prechodnymi javmi.

FEMAXI-6 pontika kompletnu tepeln a mechanickll analyzu, tiez predpoved’ vyvoja medzery medzi pali-
vom a pokrytim. Medzi d’al§ie nové modely patria aj produkcia Stiepnych plynov a tiez detailnejSie analyzy
v oblasti vyhorievania. Hlavné oblasti analyzy verzie FEMAXI-6 st rozdelené do dvoch ¢asti. Prva je tepelné
procesy ktoré urcuju rozlozenie teploty a procesy suvisiace s mechanickymi zmenami. Podrobny popis ¢o do
jednotlivych Casti patri najdete v tab. 1. Program vytvara analyzy iba pre jeden palivovy subor pocas ustélenej
prevadzky alebo o¢akavanych prechodnych stavoch.

Tab. 1 Hlavné oblasti analyzy programu FEMAXI-6 [1]

Tepeln¢ procesy Mechanické procesy
Paletka | Tepelna vodivost’ Tepelné rozpinanie
Rozdelenie tepelného toku Elasticita, plasticita, te¢enie, praskanie,

premiestiiovanie, napuichanie,

Produkcia Stiepnych plynov ; )
zahust'ovanie

Pokrytie | Tepelna vodivost’ Tepelné rozpinanie, elasticita, plasticita,
Korozia tecenie, radiaény rast

Pratik Tepelna vodivost medzery (plyny, Mechanickd interakcia medzi paletkou
dotyk, radiacia) a pokrytim, trenie, spojovanie

Prenos tepla povrchom

Pohyb plynov v medzere

Ako bolo uz spomenuté, program pozostava z dvoch hlavnych ¢asti, a to ¢ast’ venujlica sa teplotnej analyze
a mechanickej analyze. Struktira s ktorou program pracuje je znzornend na obr. 1, kde je uvedeny priebeh vy-
poctu pomocou diagramu. V tepelnej ¢asti analyzy prebieha vypocet pozdiz celého palivového prutika, ktory
mdze byt rozdeleny maximalne na 40 axialnych casti. Rozdelenie teplot je pocitané ako jednorozmerny osovo
sumerny problém v radialnom smere. Pomocou tychto teplot sa d’alej pocita tvorba Stiepnych plynov, tok Stiep-
nych plynov a ich vplyv na tepelnt vodivost’ medzery medzi palivom a pokrytim. TieZ sa berie do uvahy vza-
jomné ovplyviiovanie axialnych ¢asti medzi sebou, pokial’ nie st krajné. Toto rozdelenie je znazornené na obr. 2.

116



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

v
/ Thermal analysis I\

Temperature, fission gas

diffusion and release.

Zircaloy metal

< Time step control> ‘ i ‘

! plenum| Axial Power Profilk /-

. - : FEM mechanical analysis
Mechanical analysis of : | =
‘?% I Nest of
=

for pellet and cladding

entire rod length

\ ‘\ ZrOz generated by
\\\| waterside corrosion

= coaxial, |

Elasto-plastic, creep, PCMI, ‘

axial force, deformation(stress-strain). i - [ == rnngs :
K / o Segment ’ 3
l [ ||
Next ‘ ‘

R Temperature
Time Temperature, Local PCMI %% I ' RN Ga;me
Step Internal pressure analysis ) f pressure
[half a pellet length] i < I | Power and
Elasto-plastic, | || [ Bumup
No L —\ - | profiles
creep, ridging, - it
End of Time Step K { ‘ |
stress-strain o !

Yes
U

Obr. 1: Struktira kodu FEMAXI-6 [1] Obr. 2: Geometria pre analyzu palivového pritika [2]

>LHR

Pri mechanickych analyzach si pouZivatel’ moZe vybrat’ ¢ bude uvazovana celd dizka prutika alebo len jedna
palivova peletka. Pri vypoctoch je pouzivanda metdéda FEM (finite element method), ¢ize metdda kone¢nych
prvkov. Ako uz bolo spomenuté, program pocita iba polovicu peletky kvoli tomu Ze sa uvazuje ako symetricka.

Pri mechanickych analyzach sa ako prvé wvypocitaji hodnoty tepelnej roztaznosti, zhustovania
a premiestiiovania, ktoré spdsobujii namahanie peletky. S vyuzitim tychto hodnét sa d’alej pocitaju hodnoty
praskania, elasticity/plasticity a tecenia peletky. Potom sa d’alej vypocet presuva na vypocet hodnot namahania
kontaktu medzi peletkou a pokrytim. Ak sa zmeni kontakt medzi peletkou a pokrytim, vypocty prebehnt znova
s novymi hodnotami okrajovych podmienok. Pri analyze po celej dizke palivového prutika sa bera do uvahy aj
axialne sily, ktoré posobia na jednotlivé pril'ahlé segmenty. TieZ je vyhodnocovana aj celkova deformacia pali-
vového prutika pozdiZ jej celkovej vysky. Pomocou metddy koneénych prvkov viak mdZzeme obmedzit’ celkovy
pocet stupniov vol'nosti.

Tepelna ¢ast’ analyzy po celej dizke palivového prutika je previazand s mechanickymi analyzami. Toto pre-
viazanie teplot a deformacii je dosiahnuté iteraciou v kazdom kroku. Toto je najvyznamnejSia zmena v Struktire
programu FEMAXI-6 oproti jeho predchodcovi FEMAXI-V, v ktorom bola mechanicka analyza zjednodusena
a nebola dostatoéne previazana s ¢ast'ou teplotnej analyzy. [1][2][3][4]

3. VSTUPNE DATA

Vypoctovy program FEMAXI-6 funguje so star§im typom programovacieho jazyka fortran. Vstupny stubor sa
da pomyslene rozdelit’ do 4 Casti, ako je aj znazornené na obr. 3. V prvych troch ¢astiach sa pomocou prirad’ova-
nia hodnoty danym premennym urcuju parametre vypoctu. V poslednej Casti st predovSetkym uz presné hodno-
ty.

V prvej Casti sa okrem iného urcuju napriklad jednotlivé jednotky, v ktorych sa buda hodnoty ¢i uz zadavat
alebo budu vo vystupoch, ako su napriklad jednotka vyhorenia (zadané MWd/tU) alebo jednotky casu (zadané
dni). TieZ sa tu zadavaju niektoré pociatocné hodnoty napriklad velkost’ zin alebo pokojova teplota. V druhej
Casti sa vyberaju rozne rovnice so Sirokej Skaly pre vypocty alebo rozne matematické modely. Ide napriklad
0 modely vypoctu tepelnej vodivosti, ktoré nas najviac zaujimaju, d’alej modely pre napuchanie alebo pre oxida-
ciu pokrytia. V tretej Casti su predovSetkym zadavané vystupy, ktoré chceme sledovat. Jednotlivé vystupy sa
rozdelené do viacerych sekcii, kvoli ich velkému poctu az okolo 500 moznych vystupov. V poslednej Stvrtej
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Casti sa nachadzaju hlavné ¢iselné hodnoty. Najskor sa zadaju hodnoty palivového pritika ako s rozmery, geo-
metria, obohatenie, hustota. Dalej sa zadavaju hodnoty axialneho rozloZenia vykonu a k jednotlivym hodnotam
vyhorenia sa prirad’'uje po-pratikovy vykon v jednotkach W/cm. TieZ sa zadava tlak, mnozstvo a vstupna teplota
chladiva, je tu aj moZnost’ priradenia neutréonového toku.

wwwwxxx PWR-type Rod Sample Case | **#wwwx

2 &INPUT IBUNP=1,IDAY=1,IRH=1, TROOM=295.1, DTPL=0.0, ICORRO=2, PX=99.0,

3 PITCH=1.6, IPUGH=1, TLIM=1000., IFLX=-2, INPRD=2, RCORRO=0.3,
IRIM=1, RFGFAC=1.0, FRELOC=0.30, EPSRLZ=5.D-3, IFSNT=1,FAIW=5.E11,
IGRAIN=0, GR=10.0, GRWF=1.5, LBU=1, IPRO=0, R1=1.0, R2=1.0, ICAGRW-1,
IHOT=1, BETAX=0.02, ISPH=1, ICFL=1,

IFEMRD=1, IFEMOP=2, IDSELM=1, IDENSF=0, DMAX=2.0, FDENSF=0,
IPEXT=14, IDCNST=1, IPTHCN=4, IFSWEL=4, ICPLAS=2,
IBOND=0, IGAPCN=5, BDX=100000., ALBD=0.7, FBONDG=10., SBONDG=0.01,
MAT3=2, FACT2=0.1, 0.1, 0.1, 100., 0.1,

12 CRPEQ=0, CRFAC=1.0, IPCRP=2, FCRFAC=1.0, IPTHEX=3, ATHEX=3.561D-6,
IRM=0, MESH=0, MOXP=0, IPLYG=1, IZY¥G=1, TCS=1773.15, IZOX=1, IST=1,

IPRINT=1,1,0,0,1, IPLOPT=5, DPBU=500.,
16 IWNTHE=1,0,0,1,9%0,1,3%0, 3*1,
17 IWROD(1)=3*1, 8%0, 3*1, 0,0,0,1,0,0,

IDNO(1)=8%1, 6%0, 5*%1, 20%0,
IDNO(41)=10*1, O,1,1,0,1, 3%0,1, 4%0,1,1,0,1,1,5%0,1,3%0,1,0,1
IDNO(81)=1, 19%0,

21 IDNO(101)=1,0, 3%1,0,1, 3%0,1,0,1,1,0,1, 6%0,1, 8%0,1,1,0,0, 1,13%0,
IDNO(151)=2%0, 6*1, 3*0,1,1,0,1,0,1, 3%0,1,0,0,1,1, 4%0,1, 21%0,
SEND
2 10 €
2 1 0.83 0.97
2 2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
3 2 0 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
2 o 0.0 0.82 1.0 0.04 0.95 10
0.6218 0.021
7 8.0 1.0 0.0 0.0 0.0 550.0 0.0
10
0.0 .01 558.15 15.4 1 3.04
3 .620 .865 1.000 1.149 1.190 1.163 1.005 0.931
a1 .786 .541 10
2 10.0 114.5
15000.0 250.0
24 20000.0 270.0
45 25000.0 290.0 1
46 28000.0 270.0
47 30000.0 260.0
g 30500.0 100.0
30501.0 1.0 1
59900.0 110.0 558.15 15.4 1 3.04

STOP

Obr. 3: Priklad vstupného stiboru

Do vstupov boli dosadené hodnoty, ktoré su realne pre blok reaktora typu VVER 440/V213. Bola pouzita ka-
zeta typu Gd_2M. Ide o profilovant kazetu so strednym obohatenim 4,38 % a vyhorievajucim absorbatorom
gadoliniom. Kazeta bola zavezena v reaktore 5 rokov. Z tejto kazety bol vybraty pratik &islo #28. Bol voleny
kvoli jeho polohe priblizne v strede vykonového profilu kazety. Jeho obohatenie je 4,6 % ***U a neobsahuje
vyhorievajuci absorbator. Do vstupu bolo nutné dosadit’ po-pratikové vykony v zavislosti na vyhoreni kazety
a tiez axialne rozloZenia tychto vykonov. Program FEMAXI-6 pontika aj moznost’ pocitania s vyhorievajucim
absorbatorom. V naSom vypocte sme ju vSak nevyuzili. Nasledne po spravnom zadani vSetkych parametrov,
hodnét a modelov sa moze program spustit. Cas za ktory program po¢ita sa meni podla zadanej podrobnosti
vypoctu a mnozstva zadanych bodov jednotlivych vykonov pocas celej doby, po ktort je pritik zavezeny
v aktivnej zone. [5][6][7]

Do programu je mozné pridavat’ alebo menit’ rozne d’alSie materialové modely, s ktorymi by mohol program
poéitat’. Je mozné napriklad pridat’ modely v oblasti tepelnej rozt'aznosti, praskania, napuchania, bodu tavenia,
tvorbe $tiepnych plynov a mnoho d’al$ich. Pridat’ sa daju aj modely tepelnej vodivosti paliva. Funkcia PTHCON,
ktortl je mozné najst’ v zdrojovom kdéde programu, sa pouziva pri pridavani modelov tepelnej vodivosti paliva.
Tuto funkciu definuje viacero premennych ako napriklad teplota, relativna hustota, vyhorenie, mnozstvo gadoli-
nia a iné. Celkovy prehlad jednotlivych modelov je uvedeny v literatire [1] a [2].
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4. VYSLEDKY SIMULACII

S pomocou programu FEMXI-6 je mozné ziskat’ vel'ké mnoZstvo rdznych vystupov. Vo vstupnom stibore pre
vykreslenie grafov je mozné zadat’ velké mnozstvo roznych parametrov, ktoré mézu byt vo vystupnom subore
vykreslené. Rozobratych tu bude iba niekol’ko prikladov pre utvorenie obrazu, aké mozno dosiahnut’ vystupy.
Vsetky zhodnotené vystupy st v tejto praci zavislé na vyhoreni, samozrejme je mozné urcit’ aj inak.

Prvy vystup je zobrazenie linearneho po-prutikového vykonu, ktory sme zadali. Tento priebeh je vidiet
na obr. 4 vlavo. Je vidiet zobrazen@i priemerni hodnotu na celi dizku pritika. Prvé roky sa kazeta posuvala
smerom do stredu aktivnej zony, ¢ize mézeme vidiet najskor narast vykonu a zmeny jeho hodnét pri presune.
Tiez je pozorovatel'né Ze ¢im vykon klesa s pribudajucimi rokmi, tak kazeta za jeden rok menej vyhori ako pri
vys§ich vykonoch. Posledné dva roky vyhori priblizne za rok iba 5 000 MWd/tU, ¢o je priblizne jedna desatina
z celkového vyhorenia.

*t+4¥2+ DfR-type Rod Sample Case rerares

*rkx2++ DJR-type Rod Sample Case REAETEE

TME STEP NO. FRON 170 5097

1200
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0 10 20 30 10 50 50 290 10 20 30 0 50 50
/20 AVERAGE BURNUP (GWD/TU) ABC1.plt 16/MAY/20 AVERAGE BURNUP (GWD/TU)
16:37:00

ABC1.plt
[IDNO= 8] 1

Obr. 4: Zavislost priemerného linearneho po-pratikového vykonu (vIavo) a teploty uprostred peletky (vpravo)
na vyhoreni

V d’alsom vystup ktory je zobrazeny na obr. 4 vpravo, je mozné vidiet’ ako sa v priebehu Zivota kazety meni
teplota v centre palivovej peletky. S zobrazené hodnoty pre 3, 5 a 7 segment, pri¢om model je rozdeleny na 10
axialnych segmentov. Rozdiely medzi jednotlivymi segmentami st ve'mi malé. Priebeh teploty skoro kopiruje
priebeh vykonu. Avsak hlavny zretel’ je kladeny na hodnoty tychto teplot. Pri najvy$Ssom vykone sa teplota do-
stane na hodnotu 1050 — 1080 °C v centre peletky. Tento vystup je dolezity hlavne pre ATF, ¢ize aj paliva so
zvySenou tepelnou vodivostou, ktorych cielom je znizit’ tato centralnu teplu. Tym by sa dalo palivo viacej vyu-
zit', vyuzivat' pri vyssich teplotach a bolo by bezpecnejsie. Obmedzenim je teplota tavenia paliva, ktora nesmie
palivo dosiahnut’ v ziadnom pripade pri beznej prevadzke. Pri havariach by tato zlepSena tepelna vodivost’ mohla
viest’ k lepSiemu zvladnutiu havarijnej situécie.

Na d’alsom obr. 5 je priebeh teplot chladiva pocas priebehu celej doby vyuzivania kazety a jednotlivo zobra-
zené krivky pre dané axialne segmenty. Ide o zaciato¢ny, stredny a koncovy segment, ¢ize moéZeme pozorovat
ako sa vyvija teplota na vystupe. MoZeme povedat’ Ze ide o vstup, stred a vystup z reaktora. Teplota na vystupe
sa priblizne rovna hodnotam s redlnymi hodnotami zo $tvrtého bloku Dukovian. Vidiet’ priblizne ohriatie chladi-
va 0 AT=30 °C. Pri poslednych dvoch rokoch je znacne vidiet' pokles teplot z ddvodu mensieho vykonu kazety
tym Ze je viac vyhoreta a je umiestnena na okraj aktivnej zony. Teplota chladiva je zavisla na mnohych fakto-
roch. Tymi faktormi st napriklad prestup tepla z pokrytia do chladiva, tepelna vodivost’ pokrytia, tepelna vodi-
vost’ medzery medzi palivovymi peletkami a pokrytim, prestupy tepla z peletky do medzery a nasledne do po-
krytia a nakoniec samostatna tepelna vodivost’ peletiek. Z inych vystupov programu je tiez vidiet’ ako teplota
pokrytia v tomto pripade je skoro po cely ¢as 340 °C. Tu vidiet' tepelny odpor prechodu medzi pokrytim
a chladivom. Graf z obr. 5 je tiez doleZity ukazovatel’, aby voda v reaktore nepresiahla teplotu, pri ktorej by za
daného tlaku primarneho okruhu mohla zacat’ vriet, ¢o je pri tlakovodnych reaktoroch neziaduci stav. Dochadza-
lo by k obnaZeniu paliva a tym padom k jeho zlému chladeniu, az taveniu. TieZ je nutné venovat’ pozornost’ pri

119



19. MIKULASSKE SETKANI MLADE GENERACE CNS 4. - 6. 12. 2019

teplote aj zmene hustoty chldiva, ¢ize aj zmenu hustoty kyseliny boritej v primarnom okruhu a nasledne zmenam
Vv absorpcii neutronov touto kyselinou.

**kkxk+ DPR-type Rod Sample Case LK)

TIME STEP NO. FROM 1 T0 5097
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!
300.0

(C)

290.0

280.0 f---oomoeev

COOLANT TEMPERATURE

270.0 : E i : teary

2600, 10 30 30 10 50 20

ABC1.plt 16/MAY/20 AVERAGE BURNUP (GWD/TU)
[IDNO= 50] 16:37:00

Obr. 5: Zavislost’ teploty chladiva na vstupe/strede/vystupe reaktora na vyhoreni

Dalsi vystup zobrazuje tlak v pratiku, ktory mézeme vidiet' na obr. 6 vlavo. Pri vy§§om vykone sa tlak zvy-
Suje rychlejsie ako pri mensich. Je to spésobené uvolfiovanim Stiepnych plynov z paliva, a tiez geometrickymi
zmenami palivovych peletiek ako napriklad ich naptichanie, teCenie, praskanie a podobné procesy Naptuichanie je
takmer linearne a v naSom vypocéte dosiahlo priblizne 8-9 %. Zavisi vel'mi na obsahu porov a dutin v palive.
Prutik je uz mierne natlakovany pri vyrobe héliom na 700 kPa. V priebehu vyhorievania sa toto zloZenie samo-
zrejme meni ako aj tlak. Medzera medzi peletkou a pokrytim spolu s priestorom nad palivovym stipcom kde je
umiestnend pruZzina, sluzi na kompenzovanie tychto zmien tlakov a slizi tiez na hromadenie Stiepnych plynov.
Ich mnozstvo zavisi hlavne na teplote. Tato zavislost’ sa zac¢ina prejavovat’ pri teplote 600 °C. Priblizne pri teplo-
te 1700 °C sa uvolnia z paliva vSetky Stiepne plyny, pri teplotach pod 1 700 °C je to priblizne 50 %. Podiel
plynnych stiepnych produktov je znamy, je to na 100 rozstiepenych tazkych jadier pripada 27 atdomov plynu. [3]

Na obr. 6 vpravo je priebeh rastu zoxidovanej vrstvy na povrchu pokrytia palivového pritika. Vo vypocte bo-
la pouzita zliatina Zircaloy, ktora je charakteristicka pre zapadné typy paliva. Program nepontika pouzit’ pokrytie
vychodného typu, kde je pokrytie tvorené zliatinou zirkonia a nidbu, s obsahom niobu 1 %. Pre obalku palivovej
kazety sa pouziva ta ista zliatina ale s obsahom nidbu 2,5 %. Teplota tavenia pre tito zliatinu je 1860 °C a pre
Zircaloy 4 je 1825 °C, ale je rozdielna pre jednotlivé formy Zircaloy. Zoxidovana vrstvicka ma tiez vplyv na
prestup tepla. Narastajuca vrstvicka vSak chrani samotné pokrytie. Tato analyza by sa dala vyuzit’ pri skimani
novych materidlov pokrytia, ktoré by sa dali pridat’ do kniznice materidlov pre pokrytie. Ako je vidiet’ na obraz-
ku na jednotlivych axialnych segmentoch sa oxidacia zvySuje smerom K vy$si segmentom vel'mi malo.
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** PWR-type Rod Sample Case
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Obr. 6: Zavislost’ tlaku v prutiku (vpravo) a zoxidovanej vrstvy na pokryti (vlavo) na vyhoreni
5. ZAVER

Hlavnymi ciel'mi tejto prace bolo, sa ¢o najdetailnejsie zoznamit’ s vypoctovym programom FEMAXI, kon-
krétne s verziou FEMAXI-6, a zistit’ jeho schopnosti pri budticich analyzach ATF paliv. Program je zamerany
prioritne uz na vys$Sie hodnoty vyhorenia paliva, ¢o je velka vyhoda. Zatial sa program vie vysporiadat
s prevadzkovymi podmienkami, ¢o je zial’ eSte nedostatok v ramci analyzy ATF paliv, kde by bolo vhodnejsie
aby program vedel vypocitat’ aj havarijne stavy. Vyhodou je uz mnoho zadefinovanych novych materialov a ich
vlastnosti. V praci bol uskuto¢neny vypocet vo vypoétovom programe FEMAXI-6. Tiez sa uskuto¢nilo detailné
zoznamenie S jeho funkénost'ou, schopnostami a obmedzeniami. Program vykonava mechanické a tepelné ana-
lyzy daného problému, a tieto analyzy vzajomne prepaja.

Bol vytvoreny zakladny vstup pre palivo $tvrtého bloku jadrovej elektrarne Dukovany, konkrétne palivo pre
reaktory typu VVER 440 skazetami Gd _2M. Nasledne boli vystupy v grafickej podobe zhodnotené
a okomentované jednotlivé vplyvy, ktoré zasahovali do vysledkov. Konkrétne popisy vysledkov a ich vysvetle-
nia sa nachadzaju v kapitole 4. Vysledky simulacii.

Pomocou programu FEMAXI-6 by bolo mozné pocitat’ nové typy paliva pre rézne typy reaktorov. Je vSak
nutné vePmi dobre pochopit’ pracu programu aj do hibky. Vypoéty by mohli byt dobrym podkladom pri rozho-
dovani, akym smerom by sa mal uberat’ experiment v danej tematike.
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Vplyv gama Ziarenia na vlastnosti systémov pre separaciu
Ln(IIT)/An(III) vyuzivajuce lipofilné extrak¢éné ¢inidlo CyMes-
BTBP

Miriam Mindova, Petr Distler
E-mail: mindomil@fjfi.cvut.cz

Katedra jaderné chemie, Fakulta jadernd a fyzikalné inzenyrska, CVUT v Praze, Biehova 7, 115 19 Praha I

Abstrakt: Pri vyvoji procesov pre separdciu trojmocnych lantanoidov a aktinoidov pri prepracova-
ni ozZiareného jadrového paliva je potrebné zohladnit vela aspektov, medzi ktoré patri podrobna zna-
lost’ radiolytickej stability pouzitych chemikdlii, pretoze rozpustadlo bude dIhsiu dobu v kontakte
S radioaktivnymi latkami. Degraddcia rozpustadla a extrakcnych cinidiel moze viest' k produkcii ne-
Ziaducich degradacnych produktov, zniZeniu koncentrdacie ligandu a zmenam viskozity rozpustadia,
ako aj k zmene separacnych parametrov. V tejto prdci bola skimand zmena chovania systému obsahu-
Jjuceho fluorované rozpustadlo BK-1 s extrak¢nou molekulou CyMes-BTBP Vv zavislosti na absorbova-
nej davke y-Ziarenia.

KPucové slova: extrakcné systémy, aktinoidy, lantanoidy, vplyv ozarovania

1. UVOD

Najucinnej$im zdrojom energie v tejto dobe st jadrové elektrarne, ktoré zaroven neprodukuju ziadny COs.
Ich nevyhodou je produkcia radioaktivneho odpadu, ktorého osud je bud’ uloZenie do hlbinného uloziska alebo
prepracovanie. Nakladanie s jadrovym odpadom sa v sucasnosti zaklada na procese PUREX (Plutonium Ura-
nium Redox Extraction), v ktorom sa takmer vSetok uran a plutonium oddel'uje od vy€erpaného paliva. Zvysko-
vy vysokoaktivny kvapalny odpad obsahuje zvysné Stiepne produkty a transurany, vratene minoritnych aktinoi-
dov (Np, Am a Cm) [1]. Na separaciu minoritnych aktinoidov (proces SANEX - Selective Actinide Extraction)
bolo vyvinutych niekol’ko metdéd. V sucasnosti je najpouzivanejSia kvapalinova extrakcia, ktora pouziva urcité
rozpustadlo a extrakéni molekulu (ligand). T4 musi vykazovat’ dostatocnu selektivitu voci aktinoidom, dobru
rozpustnost’ v organickej faze, musi byt rezistentna voci hydrolyze a radiolyze a vSetky vzniknuté problematické
produkty degradacie musia byt’ v procese eliminované [2].

Stabilita extrak¢énej molekuly je jednou z najdolezitejSich vlastnosti, ¢o je hlavny kamen Grazu. V procese ex-
trakcie, pri ktorom sa vyuziva vyhorené jadrové palivo, bude organicka faza nevyhnutne vystavena vysokym
davkam radioaktivity a nastane radiolyticka degradacia. Radiolyza vedie k rozpadu extrakénej molekuly a k
tvorbe produktov radiolyzy, ktoré zvycajne negativne ovplyviuji G¢innost’ rozptstadla [3].

7 W W

2. METODOLOGIA: POUZITE MOLEKULY A ROZPUSTADLO

2.1. EXTRAKCNA MOLEKULA

V tejto praci bola pouzitd extrakéna molekula CyMes-BTBP, ktora je v sti¢asnosti vybrana ako eurdpska re-
ferenéna molekula pre separaciu minoritnych aktinoidov [4]. Struktira tejto extrakénej molekuly je zobrazena na
obrazku 1.
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Obr. 1: Struktira extrakénej molekuly CyMe,-BTBP

2.2. RozPUSTADLO

Ako rozptstadlo v tejto praci bolo pouzité polarne fluérované rozpustadlo BK-1 [5]. Struktura rozpustadla
je zobrazena na obrazku 2. Vyhodou tohto rozptstadla je jeho chemicka stabilita a vysoka polarita. Polarne
rozpustadla zvySuju nosnost’ organickej fazy a znizuji pravdepodobnost’ vzniku tretej fazy.

2

O

HCF /K
2>CF, ™0 0

Obr. 2: Struktira rozpustadla BK-1

3. PRIPRAVA ROZTOKOV

Ciel'om bolo ozarovat’ jednak samotn(1 organicku fazu, ale taktiez aj organicku fazu v kontakte s vodnou. Or-
ganicka faza pozostavala z fluérovaného rozpustadla BK-1, v ktorom bola rozpustena extrakéna molekula Cy-
Me4-BTBP, pricom koncentracia roztoku bola 1mM. Organicktl fazu reprezentovala 1M kyselina dusi¢na.

Roztoky boli oziarené Siestimi roznymi davkami, a to 50, 100, 150, 200, 250 a 300 kGy. Ozarovalo sa y-
Ziarenim pochadzajiicim z kobaltového zdroja (°°Co), v konzervaénom oZarovacom pracovisku v Roztokoch
u Prahy.

4. VYSLEDKY

Po oziareni bol odobrany z kazdej vzorky rovnaky objem organickej fazy, ku ktorej bolo pridané rovnaké
mnozstvo &erstvej vodnej fazy (1M kyselina dusién4) s obsahom trojmocnych kovov — americia (***Am), eurdpia
(*%2Eu) a curia (***Cm). Nasledne takto zmiesané fazy boli trepané jednu hodinu pri 1800 oti¢kach za minttu. Po
dotrepani boli jednotlivé faze od seba odseparované pre meranie na alfa a gama spektrometri.

Z nameranych ¢etnosti impulzov jednotlivych nuklidov boli dopoéitané ich distribu¢né koeficienty (D):

D(M) = Hore o lore 6

CM,aq Iaq
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Kde cu,org: 1ESP. Cpaq j€ koncentracia nuklidu M v organickej, resp. vo vodnej fazy a Io,g, resp. I,q je pocet
nameranych impulzov v organickej, resp. vo vodnej fazy. Separaéné faktory (SF) delenych kovov boli vypocita-
né podl'a nasledujiiceho vztahu:

SF = 20 @

)

kde D(M,) a D(M,) st distribuéné koeficienty dvoch réznych kovov (nuklidov).

4.1, OZAROVANA ORGANICKA FAZA SPOLU S VODNOU FAZOU

Z vypoctitanych hodnét D a SF boli zostrojené grafy v zavislosti na absorbovanej davke. Vysledky z merania
st zobrazené na obrazku 3 (extrakcia Am(III) a Cm(Ill) a na obrazku 4 (extrakcia Am(III) a Eu(lIl)). Z tychto
grafov je vidiet, ze CyMes-BTBP v BK-1 je schopné extrahovat’ do absorbovanej davky 150 kGy. Hodnoty
SF(Am/Cm) sa v rozmedzi 0 — 150 kGy pohybovali okolo 2. Distribu¢ny koeficient vykazoval mierne klesajuci
charakter, a to pre americium od hodnoty 17,36 pri davke 0 kGy po hodnotu 0,30 pri davke 150 kGy a pre cu-
rium to bolo od hodnoty 6,82 pri davke 0 kGy po hodnotu 0,17 pri davke 150 kGy. Pre separaciu americia
a eur6pia sa hodnoty SF(Am/Eu) pohybovali od hodnoty 164 pre 0 kGy az po hodnotu 41 pri davke 150 kGy.
Distribu¢né koeficienty sa chovali obdobne ako pri separdcia Am/Cm. Dosahovali hodnoty pre americium 24 pre
0 kGy az po hodnotu 0,26 pri absorbovanej davke 150 kGy. Pre europium to boli hodnoty od 0,15 pri davke 0
kGy po hodnotu 0,006 pri davke 150 kGy.

Pri davke 150 kGy distribuéné koeficienty skimanych nuklidov nepresahuji hodnotu 1. Ukazuje sa tu trend,
7e so zvySujucou sa absorbovanou davkou extrakéna molekula menej extrahuje a to len do urcitej davky, pretoze
pri davkach rovnych a vyssich ako 200 kGy uz neextrahuje nami skiimané trojmocné nuklidy.

Po preskiimani predchadzajucich prac mozno usudit’, Ze rozptistadlo BK-1 je menej stabilné voci ziareniu,
ako napriklad 1-oktanol, v ktorom je mozné este pri davke 300 kGy pomocou CyMes-BTBP extrahovat’ skima-
né nuklidy [6]. Vysledky z tejto prace ukazuji, ze distribuény koeficient pri davke 300 kGy dosahoval skoro
rovnaki hodnotu ako hodnotu pri neoZiarenej vzorke.
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Obr. 3: Graf zavislosti distribu¢nych koeficientov a separaéného faktoru pre americium a curium na absorbova-
nej davke Ziarenia, kde bola ozarovana organicka faza spolu s vodnou. ZloZenie vodnej fazy: 1M HNOs, zloZe-
nie organickej fazy: 1mM CyMes-BTBP v BK-1. Hodnoty z alfa merania.
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Obr. 4: Graf zavislosti distribuénych koeficientov a separaéného faktoru pre americium a eur6pium na absorbo-
vanej davke ziarenia, kde bola ozarovana organicka faza spolu s vodnou. Zlozenie vodnej fazy: 1M HNOg, zlo-
zenie organickej fazy: 1mM CyMes-BTBP v BK-1. Hodnoty z gama merania.

4.2. OZAROVANA SAMOTNA ORGANICKA FAZA

Namerané hodnoty na alfa aj gama spektrometri pre jednotlivé nuklidy boli pod detekénou hranicou (Dmin =
0,003). Tymto bolo zistené, ze ked’ sa oZaruje samotna organicka faza, tak extrakéna molekula nie je schopna
extrahovat’ uz ani pri absorbovanej davke 50 kGy, pri¢om, ked’ je organicka faza v kontakte s vodnou pri ozaro-
vani, tak vodna faza ,,chrani* organicku pred ziarenim. Obdobny vysledok bol pozorovany pre systém CyMes-
BTBP v 1-oktanole, extrakcia bola mozna do absorbovanej davky 100 kGy [7]. Z tychto vysledkov vidiet, ze
rozpustadlo BK-1 je menej odolné voci Ziareniu ako 1-oktanol, ¢i sa jedna od samotné oZarovanie organickej
fazy alebo organickej spolu s vodnou fazou.

5. ZAVER

Bola skimana radia¢na stabilita extrakéného systému CyMes-BTBP vo fluérovanom rozpustadle BK-1 po
absorbovani Siestich réznych davok Ziarenia. V rozptstadle bola rozpustena perspektivna extrakéna molekula
CyMe4-BTBP. Ozarovali sa dve sady vzoriek. Prva sada bola ¢istd organicka faza a druha bola organicka faza v
kontakte s vodnou fazou (kyselina dusi¢nd) v pomere 1:1.

Z nameranych Cetnosti impulzov vo vzorkach a nasledne dopocitanych hodnét distribuénych koeficientov a
separa¢nych faktorov bolo zistené, ze systém, v ktorom sa ozarovala organicka faza s vodnou fazou extrahuje
skimané trojmocné nuklidy do absorbovanej davky 150 kGy. Pri vyssSich davkach sa uz extrakéna molekula
rozlozi alebo vzniknti adukty a nie je schopna d’alej extrahovat’.

V systéme, kde bola ozarovana samotna organicka faza nebolo ni¢ namerané ani na gama a ani na alfa spek-
trometri. Z toho vyplyva, ze uz davka 50 kGy sposobila zmeny v §truktire extrakéného ¢inidla, ktoré tym stratilo
schopnost’ separovat’ testované kovy.
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Abstrakt: Oddéleni minoritnich aktinoidii od lanthanoidu, spojené s naslednou deaktivaci jader ak-
tinoidu, je fundamentalnim zakladem Partitioning and Transmutation metody, jejimz cilem je sniZeni
radiotoxicity ozareného jaderného paliva. Chemicka podobnost trojmocnych lanthanoidii a aktinoidii
separacni proces znacné komplikuje. Ve svém prispevku se zaméruji na separaci minoritnich aktinoidi
a lanthanoidii metodou kapalinové extrakce s vyuzitim O-donorového extrakcniho cinidla spolecné s
maskovacim cinidlem. V téchto systémech je zkouman viiv absorbované davky na separacni viastnosti
testovanych systémii.

Kli¢ovd slova: Hydrofilni BTPhen slouceniny, kapalinovad extrakce, minoritni aktinoidy, lanthanoidy,
maskovaci cinidla, TODGA, i-SANEX

1. UVOD

V ozéafeném palivu je pestré zastoupeni radionuklidii vzniklych nejenom Sté€penim jader. VétSina hmotnost-
nich procent téchto radionuklidl je tvofena uranem, vyznamny hmotnostni podil pfislusi rovnéz produktim
Stépeni, plutoniu a 0,1 hm. % pfipada na minoritni aktinoidy. Mezi minoritni aktinoidy, zodpovédné za dlouho-
dobou aktivitu ozateného jaderného paliva, se fadi americium, curium a neptunium. [1]

Pokud je ozafené jaderné palivo po vyjmuti z reaktoru skladovano a chlazeno, resp. ulozeno do hlubinného
ulozi$té, jedna se o otevieny palivovy cyklus. Opakem je uzavieny palivovy cyklus, ktery je zaloZen na piepra-
covani jaderného paliva a jeho znovupouziti. Porovname-li dulezité aspekty pti vyrobé jaderné energie mezi
uzavienym a otevienym cyklem, za piedpokladu, Ze oba cykly vyrobi stejné mnozstvi energie, pak hlavni vyho-
dy pfepracovani ozafeného jaderného paliva jsou: snizeni produkce sklenikovych plynti, atmosférického znecis-
téni, znecisténi vody a toxicity. Dals§im vyznamnym faktorem je snizeni produkce objemu vysoce radioaktivniho
odpadu, kterého je v otevienych cyklech generovano 3,4x vice. Naopak nezanedbatelnou vyhodou otevieného
palivového cyklu je jeho ekonomicka stranka véci pii soucasnych cenach a zasobach uranu. [2], [3]

V tomto piispévku jsou uvedeny zakladni poznatky z technologickych principti postupti rafinace ozafeného
jaderného paliva. V zavislosti k i-SANEX (innovative Selective ActiNide EXtraction) procesu jsou dale ptibli-
zeny jednotlivé slozky tohoto systému, zaméfeného na separaci minoritnich aktinoidii od lanthanoidi.
V praktické &asti je vénovan prostor konkrétnimu systému, kde jsou minoritni aktinoidy reprezentovany Am**, a
lanthanoidy, reprezentované Eu®", separovany metodou kapalinové extrakce s vyuzitim O-donorového extrake-
niho ¢inidla TODGA spole¢né s maskovacim ¢inidlem TS-BTPhen. V téchto systémech je zkouman vliv absor-
bované davky na separaci studovanych kovt.
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2. TEORETICKA CAST

2.1. RADIOTOXICITA OZARENEHO JADERNEHO PALIVA

Po vyjmuti z reaktoru jsou za vétSinu radiotoxicity ozareného paliva zodpovédné produkty §tépeni, nicméné
po dostatecné dlouhé dobé (270 let) je majoritni mnozstvi radiotoxicity generovano aktinoidy a jejich dcefinymi
produkty. S takto ozafenym jadernym palivem je nutné nakladat v zavislosti na pfislusnych legislativnich nor-
mach. A to aZ do té doby, dokud celkova radioaktivita neklesne pod uroveti, kdy bude v rovnovaze s radioaktivi-
tou takového mnozstvi uranové rudy, kterd byla potiebna k vytvoteni paliva. [4]

Jelikoz doba, za kterou klesne radioaktivita minoritnich aktinoid pod tuto troven je velmi dlouha (fadové
100 000 let), je transmutace minoritnich aktinoidi v rdmci zpracovani ozateného jaderného paliva jednou z me-
tod, jak tuto dobu vyznamng zkratit.

2.2. SANEX A DALSI VYZNAMNE PROCESY PRO RAFINACI OZARENEHO JADERNEHO PALIVA

Béhem rafinace ozarené¢ho jaderného paliva jsou po jednotlivych krocich separovany prvky, ¢i skupiny prv-
ka, které maji podobné chemické vlastnosti.

Vzhledem k faktu, Ze metoda SANEX je soustfedéna na separaci minoritnich aktinoid od lanthanoidu a jeji
vysledky jsou zna¢né zavislé na ptitomnosti ostatnich radionuklidii, byva tato metoda na konci procesu piepra-
covani ozafeného jaderného paliva. Ten je v nékolika modifikacich, které navazuji na PUREX proces (Plutoni-
um Uranium Redox Extraction) schematicky znazornén na Obr. 1. [5]

V zavislosti na jedné ze Sesti metod uvedenych na Obr. 1, je SANEX metoda dale rozdélena na i-SANEX,
1c-SANEX (1-cycle) a r-SANEX (regular). Divodem tohoto rozdéleni jsou rozdilné mechanismy extrakci, zpa-
sobené napf. vybérem fazi, ¢i selektivitou extrakénich ¢inidel. [5]

Vzhledem ktomu, Ze vysledky vtomto pfispévku jsou vénovany extrakénim vlastnostem i-SANEX,
je detailngjsi popis vénovan pravé jemu.

Fuel dissolution Hydrophobic Hydrophobic
solution O donor ligand N donor ligand

U Hydrophilic Hydrophobic
PUREX Np 'Pu N donor ligand N or S donor ligand

[ An(lll)‘+ Ln(ll1) ] [ An(lll)-llv-Ln(Ill) ] [An(lll) slelective] [ Am(Ill) felective ] [An(lll) slelective ] [Am(lll) sleleuive ]

co-extraction co-extraction extraction extraction stripping stripping

An(l1)/Ln(i)
separation

[Am(III)ICm(III)] [Am(III)I[Cm(III)+Ln(III)] ] [ Am(I1)/Cm(111) ] Am(lll)/Cm(inn)
separation separation separation separation
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O] @ 1€) @ ® ®

Obr. 1: Schematicky ptehled rozdilnych separa¢nich metod béhem rafinace ozareného jaderného paliva. [5]

i-SANEX je na Obr. 1 znazornén ¢islem pét. Metoda je zalozena na pouziti vhodného inertniho rozpoustédla,
napf. dodekanu nebo kerosenu, spoleéné s 5 v/v% oktan-1-olem, ktery je pfitomny z diivodu prevence tvorby
tieti faze, ve které je rozpustén 0,2 M tetraoktyldiglykolamid (TOGDA), vizte Obr. 2. [6] Do tohoto systému
jsou extrahovany Am** a Cm®" spole¢né s lanthanoidy, zatimco §t&pné produkty ziistavaji v kyselém PUREX
rafinatu. Nasledné je tato organicka faze kontaktovana s vodnou fazi, okyselenou kyselinou dusi¢nou, ve které je
rozpuiténé hydrofilni maskovaci ¢&inidlo. Takovyto systém mize selektivné extrahovat Am** > 99,8%,
resp. Cm®" > 99,4% s minimalni kontaminaci §t&pnych produkti. [7][8][9]
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3. PRAKTICKA CAST

3.1. PosTuP

Byly ptipraveny vodné vzorky o riznych koncentracich HNO; (0,25; 0,50; a 0,75 M) obsahujici 10 mM
maskovaciho ¢inidla TS-BTPhen, jehoZ strukturni vzorec je uveden na Obr. 2. Z takto piipravenych roztokt bylo
odpipetovano 550 pl do sklenénych ampuli, které byly uréeny k ozafovani. Tyto ampule byly zataveny

\ 0] O
HOSS, =N N
= CgH47 0 LCgHi7
{J //N ;N)‘k/ \)L N\
CgHq7 CgHq7
SO.H HO,S

Obr. 2: Strukturni vzorec TS-BTPhen (vlevo) a TODGA (vpravo)

Pro ozafovani ampuli bylo pouZito gama zéfeni, zdrojem byl ®Co. Cilem bylo udélit vzorkim davky
ve vysi 100, 200, 300 kGy a jeden vzorek zlstal neozafen.

Po ozafeni byla k 400 ul vodnych fazi pridana stopova mnozstvi Eu**, Am** a 400 ul erstvé piipravené
organické faze (0,2 M TODGA v 5% oktan-1-ol v kerosenu). Organicka faze byla pfipravena rozpu$ténim
TODGA v kerosenu. Kerosen byl pied rozpusténim TODGY smichan s oktan-1-olem tak, aby vysledny pomér
objemt obou rozpoustédel byl 95:5.

Nasledné byly tyto extrakéni systémy umistény na tfepa¢ku Heidolph, Multi Reax Shaker, kde byly tie-
pany po dobu 60 minut pfi teplotd 22 + 1 °C a frekvenci 1800 min™.

Po skonceni tfepani byla plastova ampule kazdého extrakéniho systému umisténa na centrifugu Hettich,
EBA 20 po dobu dvou minut pfi 6000 otackach za minutu. Posléze bylo z kazdé faze odpipetovano 2x150 ul
do dvou plastovych ampuli. U téchto dvou vzorki byla nasledné zméfena ¢etnost zafeni gama.

Rozdélovaci pomér Dy, byl vypocten:

_ ™M™, org N’M,org 1
DM M, aq M, aq ( )
kde Cmorg @ Cmaq jsou celkové analytické koncentrace rozpusténého kovu v organické, resp. ve vodné fazi.
Imorg: €SP. Imaq jsou Cetnosti impulzl daného kovu naméfené v organicke, resp. ve vodné fazi. Separacni faktor
SFumum2 byl vypocten na zakladé ziskanych hodnot rozdélovacich poméra Dy, jednotlivych kovi jako:

_Dv1
SFMl/MZ_% (2)

3.2. VYSLEDKY

Pii davce 100 kGy byl nejvyssi SFgyam > 66,3 naméfen pro ¢ (HNO3) = 0,25 M, coZ je v souladu
s neozafenymi systémy, kde byl pro tuto koncentraci naméten SFgyam > 337. V ostatnich ozafenych extrakénich
systémech byl SFgyam vZdy mensi. Jak je z Obr. 3 patrné, SFgyam Klesal s udélenou davkou a plati tedy, Ze
SFeyam je nejvyssi v systémech, kterym nebyla udélena davka. Jednotlivé separaéni faktory a rozdélovaci pomé-
ry jsou uvedeny v Tab. 1.
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Obecnym trendem pro extrakéni systémy, kterym byla udélena radiacni davka je nardst Danm.
V ozatenych systémech jsou ionty Am®* v mensi mife vazany s maskovacim &inidlem a dochazi k jejich extrakci
pti kontaktu s organickou fazi, vyjimku tvofi systém sc¢ (HNOs) = 0,75 M, kde po obdrzeni davky 200 kGy
vzrostl
Dam = 4,51 £ 0,10, zatimco pfi davce 300 kGy je Daym = 1,39 £ 0,03. Pfi dané davce byla i vyssi hodnota Dg,,
nez bylo o¢ekavano z dostupnych trendu.

Tab. 1: Naméfené hodnoty extrakce Am*>* a Eu** z roztoku kyseliny dusi¢né o rtizné koncentraci HNO,
Vv piitomnosti TS-BTPhen (0,01 M) organickou fazi 0,2 M TODGA/5% oktan-1-o0l v kerosenu jako funkce dav-
ky. Doba tfepani: 60 min / 1800 RPM, teplota: 22 °C + 1 °C.

Davka[kGy]| Dan [ De SFewan
¢ (HNO;3) = 0,25 M
0 <0,003 ]0,69=0,02 > 337
100 <0,003 0,19+0,01| >66,3
200 0,038 +0,003(1,33+0,02| 354+2,8
300 1,25+0,02 {9,28+0,27| 7,42+0,26
¢ (HNO;) =0,50 M
0 0,032+ 0,002| 15,4+1,0 | 486=+49
100 0,134+0,004 1,37 +0,02|10,25+ 0,34
200 0,58+0,01 (7,36+0,20| 6,81 +0,42
300 6,69+0,18 | 374+2,2 | 558+0,36
¢ (HNO;3) =0,75M
0 0,61+0,02 |83,5+12,1| 137+20
100 1,30+0,02 | 246+34 | 190+2,6
200 451+010 | 244+1,1]2,69+0,26
300 1,39+0,03 |2,56+0,05| 1,85+ 0,06

Analyzou zmén Dg,, bylo zjisténo, Ze trend je podstatné odlisny, nez tomu je U Dan. Jedinym systé-
mem, kde lze najit iméru poklesu/rtistu Dg, S davkou je systém, kde ¢ (HNO3) = 0,75 M, avSak i zde je zména
hodnoty béhem davek 100 a 200 kGy ne zcela jednoznaéné interpretovatelna. V tomto systému klesl Dg, = 83,5
+ 12,1 na Dg, = 2,56 = 0,05. V systémech, kde ¢ (HNO3) = 0,25 M, resp. ¢ (HNO3) = 0,50 M je spatien nejprve
pokles Dg, po udéleni davky, nicméné tato pocatecni hodnota je posléze prevysena pii davkach 200 kGy, resp.
300 kGy, navzdory témto zvlastnostem je ale spatfovan pokles SFgyam.
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Obr. 3: Zavislost extrakce Am®" a EU®" z roztoku kyseliny dusiéné o rizné koncentraci (0,25; 0,50 a 0,75 M
HNQO,) v ptitomnosti TS-BTPhen (0,01 M) organickou fazi — 0,2 M TODGA/5% oktan-1-ol v kerosenu jako
funkce davky. Doba tfepani: 60 min / 1800 RPM, teplota: 22 °C + 1 °C.

4. ZAVER A DISKUZE

Z dal8ich vysledka, které navazovali na tento experiment bylo vyvozeno, ze trend klesajicich separa¢nich
faktort je ve sporu s vysledky v publikaci [8], kde v rozsahu davek 0 — 174 kGy ziistaly hodnoty Dap, resp. Dg,
témét konstantni. Je vSak nutné podotknou, Ze v publikaci [8] byl v organické fazi rozpoustédlem zvolen dode-
kan namisto kerosenu, koncentrace maskovaciho ¢inidla byla 0,018 M namisto 0,01 M a vodna faze byla tvofena
roztokem HNO; o koncentraci 0,35 M.

V zavislosti k ziskanym vysledkiim jsou jiz nasledné experimenty ve fazi pfipravy. Dalsi oblasti zkoumani
bude kinetika, termodynamika a vliv davkového pfikonu na extrakéni vlastnosti. Také budou analyzovany radi-
acni produkty, které vznikaji radiolyzou maskovacich ¢inidel, které v téchto systémech vystupuji.
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Abstrakt: Cielom tejto prdce bolo vytvorit model reaktora VVER-440/V-230 a jeho blizkeho okolia
pomocou kodu MCNP, vykonat vypocet indukovanej aktivity a validovat ziskané vysledky. Z prieskumu
prevadzkovej historie JE VI vyplynulo, Ze po 12 kampaniach boli do aktivnej zony zavedené tieniace
kazety ¢im sa zniZila hustota toku neutronov v oblasti vonkajsieho tienenia reaktora. Na zdklade toho
boli pre dané obdobia stanovené reprezentativne kampane. Bol vytvoreny model reaktora VI na urovni
aktivnej zony. Vypocet indukovanej aktivity betonovej Sachty reaktora sa nasledne uskutocnil pomocou
kédu MCNPS5 s ucinno-priereznou kniznicou ENDF/B-VII.1. Boli stanovené aktivity vybranych
radionuklidov, na zaklade ktorych bolo mozné overit spravnost vysledkov vzhladom na merania vzoriek
vwkonané spolocnostou Wood Nuclear Slovakia s.r.o. a UJFI FEI STU. Zhoda vypocitanych hodnét s
nameranymi hodnotami potvrdila spravnost vypoctového modelu a zdaroven jeho validdciu pre vypocet
indukovanej aktivity komponentov reaktora JE V1.

KPacové slova: Indukovana aktivita, Monte Carlo, MCNP, VVER-440/V-230

1. UVOD

V sucasnosti sa vo svete nachadza, podla Statistik [S] 449 prevadzkovanych jadrovych reaktorov pricom 305
z nich, priblizne 68 %, uz dosiahlo dobu prevadzky vacsiu ako 30 rokov. Je mozné konstatovat’, Ze pri znacnej
Zasti svetovych reaktorov uz doslo k predizeniu planovanej Zivotnosti. Napriek tomu je vyradovanie reaktorov a
jeho planovanie aktualnou témou jadrovej energetiky

Pre planovanie bezpe¢ného vyrad'ovania jadrovej elektrarne z prevadzky je dolezité poznat’ mieru indukovanej
aktivity vroznych konstrukénych materidloch reaktora, aby bolo mozné spravne implementovat’ stratégie
vyrad'ovania a naplanovat’ nakladanie stymito materidlmi. Na stanovenie uUrovne indukovanej aktivity je
najcastejSie vyuzivany Monte Carlo N-Particle transportny kod. Proces vypoctu si vyzaduje poznat’ materialové
zlozZenie, geometrické parametre a prevadzkovu historiu. Pre overenie vypoctového modelu a ziskanych vysledkov
je potrebné porovnat’ vysledky vypoctu s experimentalnymi idajmi a vypoctovy kéd validovat'.

2. METODOLOGIA

Vzhl'adom na komplikovant geometriu reaktora VVER-440 je mozné spol'ahlivy vypocet transportu neutronov
realizovat’ iba pomocou techniky, ktord umoziuje spracovanie komplexnej trojrozmernej geometrie. Z toho
dévodu bol pre realizaciu vypoctu zvoleny vypoctovy kod MCNPS5, verzia 1.60 s pouzitim kniznice u¢innych
prierezov pre spojité energetické spektrum neutronov ENDF/B-VII.1. VSeobecny postup vypoctu aktivacie je
zobrazeny na Obr. 1.
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Obr. 1 Metodika vypoctu aktivacie JE V1

Pre spravne ohodnotenie vplyvu roznych charakteristik aktivnej zony na priestorovt a energetickt distribiciu
hustoty toku neutréonov na hraniciach zdujmovych oblasti bolo potrebné na zaklade prace [1] zvolit, vzhl'adom na
prevadzkovu historiu elektrarne, dve rdézne usporiadania aktivnej zony (AZ). AZ bez tieniacich kaziet
aredukovana AZ s tieniacimi kazetami. Na zaklade prevadzkovej historie prvého bloku JE V1 boli z celkového
poctu kampani t.j. 27 vybrané dve, Tab. 1.

Tab. 1 Zvolené reprezentativne kampane.

Oznacenie Typ palivovej PouZzitie Obohatenie Hrubka l}:)/lzat:::;l.
kampane kazety tieniacich kaziet povlaku PK P el
mreze
0, o
UlC12 Neprofilovana Nie 1.6%, 2.4%, 2.1 mm Fe
3.6%
UlC21 Neprofilovana Ano 2.4%,3.6% 1.5 mm Zr

3. GEOMETRICKY A MATERIALOVY MODEL

Pre potreby vypoctu indukovanej aktivity v objeme zaujmovej oblasti, v betonovej Sachte reaktora v oblasti
AZ bolo potrebné vytvorit’ model reaktora jadrovej elektrarne (JE) V1, VVER -440/V-230, v ktorom st zahrnuté
vnutro-reaktorové komponenty, tlakova nadoba reaktora (TNR) a aj Casti vonkajsich tieneni reaktora. Na zaklade
komplikovanosti geometrickych Struktir reaktora bolo pouzité zjednoduSenie, ktoré pozostava z tvorby
vypoctového modelu iba na vySkovej urovni aktivnej zoény. Vyber modelovanej oblasti a umiestnenie
vzorkovacieho objemu betonovej Sachty reaktora je zobrazené na Obr. 2.

Modelované casti reaktora mimo samotnej AZ zobrazené na Obr. 2 predstavuju: Sachtu reaktora, zostupny
prstenec H,O, TNR, vzduchové medzery, tepelnt izolaciu, vodnu biologickt ochranu a betonovi Sachtu reaktora.

Podrobny popis jednotlivych ¢asti geometrie zobrazenych na Obr. 3: 01 — AZ, 02 — K6§ AZ, 03 — Medzipriestor
02-04, 04 — Sachta reaktora, 05 — Zostupny prstenec H,O, 06 — Navar TNR, 07 — TNR, 08 — Vzduchova medzera,
09 — Plast Tepelnej izolacie, 10 — Tepelna izolacia, 11 — VBO prepazka, 12 — VBO, 13 — VBO prepazka, 14 -
Vzduchovéa medzera, 15 - Vzduchova medzera nad BSR, 16 — Vzorkovaci objem BSR 1,17-BSR 1, 18 - BSR
2.
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Obr. 3 Boény prierez vypoétového modelu MCNP reaktora V1 — AZ spolu s mimo reaktorovymi ¢ast'ami
a vonkaj$im tienenim.

4. VYPOCET INDUKOVANEJ AKTIVITY

Po dokonceni transportnych vypoctov bolo mozné vypocitat’ indukovanti aktivitu vo vzorkovanom objeme
betonovej Sachty na zaklade ziskanych reakénych rychlosti a znamej prevadzkovej historie. Samotny vypocet
indukovanej aktivity sa uskuto¢nil pozitim rovnice (1) pre vypocet aktivity, pricom boli zohl'adnené vsetky
okrajové podmienky JE V1.

V ktorom: V — vzorkovany objem, A — konstanta premeny, s — pocet §tiepeni prebehnutych na dodanie energie
rovnej 1 W za 1 sekundu, 7 — relativna hodnota reak¢nej rychlosti ziskand MCNP vypoctom, 0y —priemerny pocet
neutréonov vzniknuty na jeden akt Stiepenia, P — strednd hodnota vykonu kampane, t,., — doba prevadzky
kampane, t, 45 — doba odstavky kampane.
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Vypocet bol realizovany v programe Microsoft Excel 2016 na zaklade rovnice (1). a vSetkych udajov
potrebnych k vypoctu indukovanej aktivity vo zvolenom ¢ase od ukoncenia prevadzky JE V1. Tabul'ka 2 zobrazuje
najdolezitejSie aktivacné reakcie stanovené na zaklade dokumentu MAAE [2], pricom zvyraznené nuklidy st
vyznamné z hl'adiska validacie vysledkov.

Tab. 2 NajdolezitejSie aktivacné reakcie uvazované v betonovych konstrukciach

Rodicovsky Jadrova Aktivaény Doba pol-premeny Pri.l:Odné “ astﬁpeI}ie
nuklid reakcia produkt [rok] rodlcovsr‘c)a/iu; nuklidu
1-H-2 (n,y) 1-H-3 1,232E+01 0,0115
7-N-14 (n,p) 6-C-14 5,715E+03 99,632
11-Na-23 ((ril,’zr;)) 11-Na-22 2,602E+00 100
19-K-39 (n,a) 17-CI-36 3,010E+05 93,2581
19-K-39 (n,p) 18-Ar-39 2,690E+02 93,2581
20-Ca-44 (n,y) 20-Ca-45 4,452E-01 2,086
24-Cr-50 (n,y) 24-Cr-51 7,585E-02 4,345
26-Fe-54 (n,p) 25-Mn-54 8,548E-01 5,845
26-Fe-54 (n,y) 26-Fe-55 2,744E+00 5,845
26-Fe-58 (n,y) 26-Fe-59 1,218E-01 0,282
27-Co-59 (n,y) 27-Co-60 5,271E+00 100
37-Rb-85 (n,y) 37-Rb-86 5,104E-02 72,17
51-Sb-123 (n,y) 51-Sb-124 1,648E-01 42,79
55-Cs-133 (n,y) 55-Cs-134 2,065E+00 100
63-Eu-151 (n,y) 63-Eu-152 1,352E+01 47,81
63-Eu-153 (n,y) 63-Eu-154 8,601E+00 52,19

5. VYSLEDKY A VALIDACIA

Obr. 4 zobrazuje vypocitany ¢asovy vyvoj indukovanej aktivity vybraného gama nuklidu délezitého pre
validaciu vysledkov. Obr. 5 zobrazuje celkovy ¢asovy vyvoj indukovanej aktivity pocas prevadzky a po konecnom
odstaveni vzhl'adom na radionuklidy monitorované vo vzorkach betonovej Sachty reaktora. V grafe pre radionuklid
Co-60 je mozné pozorovat vyznamnu zmenu v ¢asovom vyvoji indukovanej aktivity po zavedeni tieniacich kaziet
do AZ. Pokles aktivity je spdsobeny vyraznym zniZenim hustoty toku neutrénov v oblasti betonovej Sachty. Za
tychto zmenenych podmienok ma indukovand aktivita tendenciu dosiahnut novi saturovanu hladinu

zodpovedajucu danej hustote toku neutrénov. Casovy vyvoj Cs-134 a Eu-152 mal podobné trendy, ako je
znazornené na Obr. 4. Neistota vypoctu uvedena vo vystupnom subore MCNP pre reprezentativiu kampain bez
tieniacich zostav, t.j. U1C12, sa stabilizovala na 14%. Pri reprezentativnej kampani U1C21 s tienenymi kazetami
sa dosiahlo 18%.
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Obr. 4 Priebeh aktivity Co-60 vo vzorkovacom objeme BSR.
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Obr. 51 Celkovy priebeh aktivity radionuklidov, uvedenych v Tab. 2, vo vzorkovanom objeme.

Za ucelom stanovenia presnosti vypoctu aktivacie vzorkovaného objemu betonu Sachty reaktora a celkovej
presnosti geometrického modelu bolo potrebné vykonat overenie stanovenych hodnét indukovanej aktivity
referencnych radionuklidov. Overenie bolo urobené pomocou dvoch nezavislych merani betonovych vzoriek. Na
zaklade spravy z odberu vzoriek aktivovanych stavebnych casti Sachty reaktora 1. a 2. bloku JE V-1, dokument
[3], ktory bol realizovany v obdobi od 23.05.2011 do 08.06.2011, boli vzorky odobraté pomocou konvencnych
vrtnych zariadeni. Priemer odobratych vzoriek bol priblizne 35 mm a hibka odberu vzoriek bola 20 az 40 cm.
Valcova vzorka sa potom rozdelila na disky s hrabkou priblizne 20 mm v obdobi 26.05.-08.07.2011 a podrobila
sa gama spektroskopickej analyze vo Wood Nuclear Slovakia s.r.o. (WNS). Vzorky st zobrazené na Obr.6.

Porovnanie nameranych a vypocitanych hodnét prepocitané vzhl'adom na podiel meranych vzoriek
z celkového mnozstva vzoriek ku diiu 22.02.2019 je zobrazené v Tab. 3. Dosiahnuta presnost’ stanovenych hodnot
zodpoveda naroc¢nosti a komplexnosti vypoctu. Ked’ze neboli v ramci pociatocnych podmienok zname presné
materidlové zlozenia bolo potrebné ist’ cestou kvalifikovaného odhadu. Vzhl'adom na vysoku citlivost’ vypoctu na
pocdiatoéné zastupenie jednotlivych nuklidov ako v sledovanom materiali tak aj celkovo v celom geometrickom a
materidlovom modeli nebolo mozné pouzitymi metédami dosiahnut’ presnejsie vysledky.
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Obr. 6 Horny a bo¢ny pohl'ad segmentu vzorky betonu Sachty reaktora

Tab. 3 Porovnanie nameranych a vypocitanych hodnot k 22.02.2019.

Aktivita [Bq/kg]
Nuklid _
Merania na UJFI FEI STU Merania WNS Vypocet MCNPS
Co-60 28,72 30,27 50,90
Cs-134 1,64 0,91 0,66
Eu-152 364,75 377,80 278,16
6. ZAVER

Na zaklade navrhnutej metodiky bol vykonany vypocet aktivacie betonovej Sachty reaktora JE V1 v mieste
vzorkovaného objemu pomocou stochastického vypoctového kodu MCNPS5 verzie 1.6. Aktivity vybranych
radionuklidov boli stanovené a porovnané s experimentalnymi idajmi z merani vzoriek vykonanych spolo¢nost'ou
Wood Nuclear Slovakia a overené meraniami vykonanymi na UJFI FEI STU. Vypo¢itané hodnoty indukovanej
aktivity ukazuju relativne presni zhodu s nameranymi hodnotami, napriek nepresnostiam v chemickom zlozeni
betoénu na urovni stopovych prvkov, ako su napriklad: nuklidy Co-59, Cs-133 a Eu-151. Zhoda vypocitanych
hodnét s meraniami preukazuje spravnost’ navrhovanej metodologie a vytvoreného vypoctového modelu. Tymto
spdsobom sa dosiahla validacia modelu MCNP na vypocet indukovanej aktivity komponentov reaktora JE V1.
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stiedi obsahujici vzduch

Pavel Vrbkal, Jakub Krej¢i?, Jitka Kabatova?, Frantisek Manoch?, Jan Ko¢i?, Véra Vrtilko-
(2
va

E-mail: pavel.vr@seznam.cz

Katedra jadernych reaktorii, Fakulta jadernd a fyzikdalné inzenyrskd, CVUT v Praze, N Holesovickach 2, Praha 8,
180 00, Ceskd republika
2UJP PRAHA a.s., Nad Kaminkou 1345, Praha — Zbraslav, 156 10, Ceskd republika

Abstrakt: Prace se zabyvd chovinim palivového pokryti ze ZrNb slitiny E110 pii vysokoteplotni
oxidaci na vzduchu a v jeho smésich s parou. Je zkoumdan viiv okrajovych podminek na oxidaci, jako je
teplota, slozeni oxidacni atmosféry, viiv prutoku a vychoziho stavu vzorkii. Byl sledovan hmotnostni
prirustek, mikrostrukturni a mechanické vlastnosti zoxidovanych vzorkii. Vysledkem prdce je zejména
prediktivni vztah zahrnujici zkoumané viivy v teplotnim intervalu 800-1200 °C.

Kli¢ova slova: zirkoniové pokryti, oxidace, smés vzduchu a pary, tézka havarie, korelace

1. UVOD

Palivové pokryti je jedna z fyzickych bariér branici uniku radioaktivnich latek do zivotniho prostiedi.
V tlakovodnich reaktorech se vyrabi ze zirkoniové slitiny, protoze zirkonium ma vhodné vlastnosti uspokojivé
spliiyjici pozadavky vyplyvajici z podminek, ve kterych se pokryti za provozu vyskytuje. Zejména, aby bylo
pokryti neutronicky prihledné, neaktivovalo se, dostate¢né korozivzdorné, mechanicky pevné a dostate¢n¢ taz-
né. Pfedev§im chemicka odolnost ve vodném prostiedi primarniho okruhu ma zasadni vliv na t€snost palivovych
proutki, nebot’ zeslabuje sténu pokryti a zhorSuje mechanické vlastnosti. Koroze je velmi zavisla na teploté. Za
provozu je teplota na vnéj$im povrchu pokryti 300-330 °C. Riziko vysokoteplotni oxidace palivového pokryti
hrozi pii tézkych havariich na jadernych elektrarnach v disledku ztraty dostateéného odvodu tepla, kdy teplota
na povrchu pokryti mize vzrist az vysoce nad 1000 °C. Pfi ne€kterych z nich mize dokonce dojit k vysusSeni
palivového ¢lanku a k praniku vzduchu k palivovému pokryti. Za takto vysokych teplot je oxidace pokryti parou
a vzduchem vyrazna a degradace materialu velmi rychld. Uvazuji se zejména ti havarijni scénare, kdy muze
k tomuto fenoménu dojit:

- nezvladnuta havarie typu LOCA s naslednym protavenim AZ reaktorovou niddobou a prinik vzduchu ke
zbylym ¢astem AZ

- ztrata nuceného odvodu tepla z BSVP s naslednym snizovanim hladiny a odhalenim skladovanych PS

- naruSeni integrity transportniho nebo skladovaciho kontejneru s VJP

Chemické interakce pokryti s vodou, resp. vzduchem, Ize popsat nasledujicimi chemickymi rovnicemi:

Zr + Oy — ZrO, + 1101 kJ/mol
Zr + 2 H,O — ZrO; + 2 H, + 528 kJ/mol

2 Zr+ Nz — 2 ZrN + 365 kJ/mol
2ZrN+2 0, — 2 ZrO; + N, + 736 kJ/mol.

Ve viech piipadech se jedna o exotermické reakce. Uvoliiované teplo podporuje dalsi rist teploty povrchu po-
kryti, a negativné tak ovliviiuje prubéh pfipadné havarie. Afinita kysliku k zirkoniu je vyrazné vyssi nez afinita
dusiku, tudiz z nitridaci a formaci nitridd dochazi vyrazné méné. Ptesto je role dusiku velmi stézejni. Drobna
zrna nitridd maji jinou krystalickou strukturu, jiny molarni objem a zptsobuji lokdln¢ ve vrstvé vznikajiciho
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oxidu nerovnomérné pnuti. Toto pnuti se po pfekonani meze pevnosti vrstvy v daném misté uvoliiuje jejim pras-
kanim. Vzniklé trhliny usnadiiuji ptistup molekul oxidujiciho plynu na rozhrani oxid-kov, kde se chemicka reak-
ce odehrava. Pti vétsi koncentraci téchto trhlin se oxidace zrychluje, na rozdil od ¢isté parni atmosféry, kde
k uvedenému zrychleni nemusi viibec dojit. Nitridy vznikaji vyrazné pti nedostatku kysliku. Novy ptisun kysli-
ku, ktery difunduje skrz sténu oxidu zpuisobuje reoxidaci téchto nitridt.. Uvolnény dusik pak mize vést k dalsi
nitridaci. Takto sekundarné vznikly oxid ma odli§nou — porézni — strukturu oproti oxidu vzniklého ptimou oxi-
daci. Jev lokalni nitridace spojeny se vznikem trhlin se oznacuje jako lokalni napadeni dusikem. Kyslik se zirko-
niem netvoti pouze oxidy, ale také se rozpousti v intersticialnich polohach v krystalické miiZzce kovu a stabilizu-
je o fazi zirkonia. Tato kyslikem stabilizovana faze je na metalografickych vybrusech dobie patrna. Kromé uve-
denych rovnic dochazi jesté k difuzi vznikajiciho vodiku do stény pokryti. Pfi jeho vyssich koncentracich mize
dochazet k precipitaci zrn hydrida zpravidla protahlych a souhlasné orientovanych v zavislosti na mechanickém
namahani proutku. Produkty chemické interakce pokryti se vzduchem jsou na nasledujicim obrazku Obr. 1.
primarni
oxid

sekundarni

oxid nitridy

plvodni
B-2r

i G-ZI’(O)

Obr. 1: Metalograficky vybrus vzorku palivového pokryti ze slitiny E110 po oxidaci na vzduchu

Chovani pokryti za vysokych teplot se zkouma experimentalng. Provadi se dva typy experimentd. Za prvé
tzv. ,separate effect experimenty, Které zkoumaji samostatné jevy. Jde zpravidla o izotermickou oxidaci krat-
kych vzorkt pokryti v dané atmosféte, pti kterych se zkouma jeho hmotnostni pfirtistek v ¢ase, mikrostruktura a
mechanické vlastnosti. Naméfena data hmotnostniho pfirtstku, resp. tloustky, slouzi pro vytvoieni korelace,
kterymi lze predikovat na zkoumaném intervalu teplot degradaci pokryti. V minulosti jiz byla provedena cela
fada takovychto experimentu oxidace na vzduchu a v jeho smésich s parou se slitinami Zircaloy-4, ZIRLO, M5 a
E110, naptiklad KIT [7], ANL [3], IRSN [1], AEKI [5],[6], JAEA [4]. Korelace jsou pak implementovany do
vypocetnich kodu. Za druhé integralni experimenty provadéné na velkych standech. Na svazku palivovych ty¢i
se simuluje pribéh realné havarie. Tyto experimenty slouzi pro validaci vypocetnich kodu, tedy ovétuji apliko-
vatelnost korelaci v nich implementovanych. Integralni experimenty zaméfené na vysokoteplotni oxidaci na
vzduchu byly provedeny napiiklad v némeckém KIT — QUENCH-10, QUENCH 16, mad’arském AEKI —
CODEX AIT-1, CODEX AIT-2, ruském FSUE SRI SIA — PARAMETER SF-4, pichledové viz [8].

Rychlost oxidace, tj. reakéni rychlost k, 1ze matematicky popsat pomoci Arrheniovy rovnice:
dWG™/dt = k = A.exp(-B/T) @)

kde A, B, m jsou konstanty a WG ozna¢uje hmotnostni ptirGistek v jednotce g/m?. ProtoZe se na povrchu formuje
vrstva oxidu, ktera brani difuzi molekul oxidujici atmosféry, rychlost oxidace se v ¢ase zpomaluje. Z teorie oxi-
dace kovii plyne, Ze tato oxidace se chova podle Wagnerova parabolického zakona (m = 2). Pfedpokladem toho-
to zakona je rovnomeérna a souvisla vrstva, coz neni v praxi v disledku zminéného vzniku trhlin splnéno, a tak se
oxidace pokryti od tohoto zdkona méné ¢i vice odchyluje a oxidace probiha s obecnym exponentem m. Autofi se
obecné shoduji, Ze oxidace na vzduchu ma dvé odlisné oblasti s rozdilnou kinetikou oxidace — oblast pted a
oblast za pfechodem. Pfi pfechodu ptitom dochazi k popraskani vrstvy oxidu v dusledku lokéalniho napadeni
dusikem a urychleni kinetiky. Autofi se dale shoduji, ze v oblasti pfed pfechodem je kinetika parabolicka.
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V oblasti za ptechodem se pfistupy li$i. Zpravidla byva brana jako linearni (m = 1), naptiklad pfi experimentech
v KIT [7]. Mezi teplotami 10001100 °C se piechod vytraci a oxidace ma charakter podobny parabolickému.

2. METODIKA PROVEDENI EXPERIMENTU

Pro experimenty byly pfipraveny vzorky pokryti 9,1 x 7,93 x 30 mm (vnéj$i pramér x vnitini pramér x délka)
ze slitiny E110 vyrobené z houbového zirkonia. Zkoumany byly i jiné varianty slitiny E110 odli$né zptisobem
vyroby zirkonia a mnozstvim piimési. Vzorky byly natezany z dlouhého kusu pokryti, hrany obrouseny a o¢isté-
ny v lihu, acetonu a destilované vod¢. Pro zkoumani vlivu pied-oxidace byly nékteré sady vzorkl pied-
oxidovany vrizném prosttedi (autoklav — para 425°C/10,7MPa/5 a 9,2um; VT pec - 800-
1200 °C/0,1 MPa/10-130 pm).

Pro vysokoteplotni oxidaci ve smési vzduchu a pary byla sestavena experimentalni aparatura dle nasledujici-
ho schématu Obr. 2.
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Obr. 2: Experimentalni aparatura pro vysokoteplotni oxidaci palivového pokryti ve smési vzduchu a pary

Oxidace vzorku probihala ve VT peci (3). Oxidujici smés je pfipravovana ve sméSovaci jednotce CEM firmy
Bronkhorst (9), kde se misi ohfivana demineralizovana voda se smési argonu a technického vzduchu. Pratoky
dil¢ich slozek jsou tizeny prutokoméry (10,17,18) pro docileni pozadovaného objemového podilu vzduchu ve
smési s parou. Nastaveni pritokoméra bylo provadéno prostiednictvim dodaného softwaru. Byly pouzity podily
a jim pfislusejici pratoky dilé¢ich slozek uvedené v nasledujici matici na Tab. 1.

Tab. 1: Matice pro vysokoteplotni oxidaci vzorkl pokryti ze slitiny E110 v piivodnim stavu (s pied-oxidaci) ve
smési vzduchu a pary

objemovy podil vzduchu 0% 10 % 30 % 50 % 70 % 90 % 100 %
prutok pary [g/h] 75,0 72,3 56,3 40,2 24,1 8,0 0
pratok vzduchu [1/h] 0 10 30 50 70 90 100
800 °C 2; 4; 6; 10; 14; 18; 38 (38) h
1000 °C 6; 9; 15; 30; 45 (30; 45; 60; 120) min
1200 °C 1,5; 3; 9; 15; 45 (15; 30; 45) min

Argon slouzil jako plyn pro udrzovani dostatecného pratoku. Jeho pritok byl pro vSechny podily shodny
50 I/h. Oxidace probihala po piedepsanou dobu expozice. Pfed zahajenim oxidace byl vzorek zavésen na tycinku
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s termoc¢lankem (7) a vsunut do pece. Z pracovnich prostor pece byl vytésnén atmosféricky vzduch pritokem
argonu ptes regulaéni ventil (19) o ptiblizném pritoku asi 10 I/min. Poté byl vzorek vsunut do pece. Na konci
oxidace byl vzorek shozen do ledové 1azné v batice pod peci (1), vyjmut a vysuSen V susarné.

Pro oxidaci na vzduchu byla pouzita aparatura zjednodusena o nékteré Casti oproti aparatuie na schématu na
Obr. 2. Nebyla zde pouzita sméSovaci jednotka CEM s celou vétvi dopravujici vodu a smés argonu a vzduchu
proudila skrze baiku (1) ptimo do pece. V této bafice se nenachazela ledova lazen. Pracovni pritok smési byl
18 I/h technického vzduchu + 6 I/h argonu. Byly vSak zkoumany i nizs$i (6 I/h + 2 I/h) a vyssi (30 I/h + 10 I/h)
prutoky. Pred oxidaci byl vytésnén atmosféricky vzduch argonem o pritoku piiblizné 10 I/min a timtéz prito-
kem byl vzorek na konci oxidace po jeho sundani do dolni ¢asti bariky ochlazen. Chlazeni vzorku je dileZité pro
zachovani vnitfni struktury materialu. Oxidace byla provedena pro teploty v rozmezi 700-1200 °C pro rtuzné
doby expozice. Pro kazdou teplotu a pro kazdy podil vzduchu a pary ve smési V ptipadé experimenti
Vv pfedchozim odstavci bylo nutné uréit axialni rozlozeni teplot v peci a stanoveni tzv. teplotniho pasma, v némz
je teplota pozadované hodnoty s rozptylem maximalné plus minus 3 °C.

Po oxidaci byl vzorek podroben dal$imu experimentalnimu zkoumani. Byl zvazen pro uréeni hmotnostniho
ptirtstku, zméten pro urceni axialniho prodlouzeni a vyfocen. Nasledné byl roziezan na nekolik prstynkd,
z nichz jeden byl zalit do pryskyfice pro zkoumani metalografie pod optickym mikroskopem, méfeni tloustek
vrstev oxidu, a-Zr(O) faze a kovu a méteni mikrotvrdosti podle Vickerse. Dalsi dva prstynky tloustky 7 mm
byly podrobeny prstynkové tlakové zkousce (RCT) pfi teplote 20 °C, ptip. i pti 135 °C, pro stanoveni maximalni
sily zatizeni a taznosti materialu. K méteni obsahu vodiku poslouzily dalsi dva prstynky tloustky 0,5 mm.

Naméfené hmotnostni ptiristky byly vyneseny do grafu v zavislosti na dobé& expozice. Ve vSech zkoumanych
ptipadech byla z naméteného hmotnostniho pfirGstku odeétena tzv. nulova hodnota. Vzorek po vsunuti do pece
se oxiduje jiz pii ohfevu na zkoumanou teplotu, pfi jejimZ dosazeni (pfesnéji pii piekro¢eni hodnoty minus 3 °C
od pozadované hodnoty) je spusténo méfeni doby expozice. Stanoveni nulového hmotnostniho ptirastku bylo
provedeno métenim na jednom referenénim vzorku, u kterého byla oxidace ihned po ohfevu na uvedenou mez
ukonéena. Pro kazdou teplotu byly na téchto grafech identifikovany oblasti s charakteristickou kinetikou. Pro
teploty mensi nez 1100 °C to byly oblasti pied a za pfechodem, pro teploty 1100 °C a vySe nebyl ptechod pozo-
rovan. Na danych oblastech byla data prolozena funkci (1). Fitovanymi parametry byly koeficienty A, B. Vzhle-
dem k malému poctu dat byl exponent m v oblasti pfed pfechodem zvolen 2 a v oblasti za pfechodem 1. Pro
piipady, v nichZ se pfechod nevyskytuje, byl m stanoven jako 1,5. Hodnota vychazi jako vaZeny pramér z hodnot
tohoto exponentu, které byly ziskany fitovanim pfislusnych ptipadd funkci (1), kde exponent m byl jednim
z fitovanych parametri. Fitovani bylo provedeno v programu Gnuplot.

3. VYSLEDKY

Nameétena experimentalni data byla zpracovana, vynesena do grafu a srovnavana s vysledky jinych experi-
mentd. Takto vyhodnocenych vysledki je velké mnoZstvi, protoZze byly provedeny pro viechny zkoumané teplo-
ty, sady vzorku, oxida¢ni atmosféry, typy slitin a vzajemné srovnavany. Kompletni vysledky grafii hmotnostnich
prirastki, vizualni inspekce, metalografickych vybrusi, mechanickych vlastnosti aj. je mozné najit v praci [9].

vvvvvv

vztahl oxidace a diskuzi faktori ovlivityjicich oxidaci.

3.1. OXIDACE NA VZDUCHU

Pii oxidaci na vzduchu bylo zji§téno, Ze s rostouci teplotou vyrazné roste rychlost oxidace, jak je patrné na
Obr. 3. Na levém grafu je vynesena reakéni rychlost oxidace v oblasti pifed ptechodem plus rychlost dvou nej-
vyssich teplot 1121 °C a 1200 °C, kde se uz piechod nevyskytuje, a na pravém obrazku rychlost v oblasti za
pfechodem.
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Obr. 3: Zavislost rychlostni konstanty k na inverzni teploté pii oxidaci na vzduchu vzorkd pokryti ze slitiny
E110 v oblasti pied (vlevo) a za (vpravo) pfechodem

Vzorky v plivodnim stavu

Pii oxidaci vzorku v pivodnim stavu byla pozorovana oblast kritickych teplot v intervalu 814-1016 °C (na
pravém grafu teCkované), ve kterych do$lo k rychlému ptechodu a vyraznému nartstu rychlosti oxidace. Bylo
pozorovano, ze pii teplotach 904 °C a 950 °C byla rychlost oxidace v oblasti za pfechodem podobna Vv ramci
chyby méfeni jako pro teplotu 1016 °C. V korelaci byla tato kriticka oblast zohlednéna korekénim soucinitelem
&cr, definovany jako odchylka namétené reakéni rychlosti od predikované (podil reakénich rychlosti teckované a

carkované ¢ary na pravém grafu Obr. 3).
ecr = exp(1,268-(To-T)/(To-1223)) )

kde To je 1087 K na intervalu 814-904 °C a 1289 K na intervalu 904-1016 °C. Rozdily v mikrostruktufe jsou
dobfe patrné na metalografickych vybrusech, viz Obr. 4.

814°C 11,7h 1016°C 30min 1121°C 9min

'.»}

30 mm
30 mm
30 mm

: 2> ki

2h 8h 11.7h 18h 9min  15min  30min  45min 3min  9min 18min 60min

Bt

Obr. 4: Nodule na metalografickém vybrusu (vlevo) a vizualni srovnani vzorkti pokryti (vpravo) po oxidaci na
vzduchu pii teploteé 814 °C a 1121 °C

Pfi nizkych teplotach jsou zrna nitriddi patrna jen pii vét§im zvétSeni a koncentruji se vyhradné u hranice

oxid-kov. S rostouci teplotou jsou vétsi a vétsi, jejich koncentrace nariista a vyskytuji se v §ir§im pasmu vrstvy
oxidu. Faze a-Zr(O) ma pfi nizké teploté podobu souvislé vrstvy na hranici oxid-kov, pro vyssi teploty se stale
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vice objevuje v podobé jehlicovitych zrn napfi¢ celou vrstvou kovu. Vizualné je patrné, Ze s rostouci dobou
expozice se zvySuje Cetnost trhlin v dusledku lokalniho napadeni dusikem. Charakter oxidu se s teplotou méni.
Obecné ale plati, ze na hranach se postupné formuje bily rozpraskany stechiometricky oxid z ptivodné ¢erného
nestechiometrického souvislého oxidu. Axialni prodlouzeni, jak je z obrazku patrné, je zavislé nejen na hmot-
nostnim piirtistku, resp. dobé expozice (roste s rostoucim prirastkem, resp. dobou), ale znaéné na teploté. Pro
nizké teploty je prodlouzeni vyrazné i nad 10 %, zatimco pro vysoké teploty ztidka dosahuje 4 %. Jev je dusled-
kem oxidaéniho creepu a fazové transformace zirkonia a—p.

Vliv pred-oxidace

Ve vSech zkoumanych piipadech pied-oxidace byl potvrzen jeji protektivni charakter, tj. zpomaluje rychlost
oxidace. Pouze u teploty 814 °C nebyly patrné rozdily. To je také patrné z reakénich rychlosti na Obr. 3. U pied-
oxidovanych vzorkd nebyl pozorovan prudky narist oxidace v oblasti kritickych teplot. Protektivni charakter je
znatelny vizualn€ i na mikrostruktufe. Na vybrusech byl viditelny pokles obsahu nitridii, naopak silngj$i vrstva
a-Zr(0) faze. Vzorky byly pevnéjsi (vy$§i maximalni sila zatizeni pfi RCT), ale méné tazné, coz je dusledek také
vyssiho obsahu vodiku pochazejiciho z pred-oxidace. Zvlasté kiehké byly vzorky pied-oxidované vysokoteplot-
ng, a to predevs§im kvili vysokému zastoupeni a-Zr(O) faze.

Do prediktivniho vztahu byl vliv pfed-oxidace zahrnut pomoci korekéniho souéinitele &po.
epo = E‘Xp(-o,049'5ox) (3)

Ukazalo se, ze reakeni rychlost nezavisle na teploté klesa umérné tloustce oxidu dox. V semilogaritmickém
méfitku je tato iméra linearni. Tento trend plati pouze do tloustky oxidu 10 um a nizkoteplotni pted-oxidaci
v autoklavu. Pro vyssi tloustky i jinych forem pied-oxidace je doporuceno vzit konzervativné hodnotu souéinite-
le odpovidajici tloust’ce 10 pm.

Korelace pro oxidaci na vzduchu

Prediktivni vztah oxidace vzorku v pivodnim stavu a s pied-oxidaci ma tvar vztahu (1) s nasledujicimi pa-
rametry A, B pro pfislusné piipady oxidace v Tab. 2. V piipadé vzorkd v piivodnim stavu v oblasti kritickych
teplot, nebo vzorkd s pred-oxidaci je vztah (1) nutné nasobit piislusnym korekénim soudinitelem (2), resp. (3).

Tab. 2: Parametry korelace kinetiky oxidace na vzduchu zkoumané slitiny E110 pro uvedené pfipady

vychozi stav t[°C] oblast | m[-] | A[kg™m?s] | B[10°.K] | ex[-] | ero[-]
za pf. 1 6+2 21,7+0,3 1 1
pavodni 814-1016 | pred pr. 2 0,07+0,05 | 14,0+0,6 1 1
za pr. 1 6+2 21703 | (2) 1
1121-1200 - 15 0,9+0,6 175+0,9 1 1
pied-oxidace 814-1016 pred pf. 2 0,07 + 0,05 14,0+ 0,6 1 1
za pf. 1 6+2 21,7+0,3 1 3)
(<10 pm) 1121-1200 : 15 09=06 175409 | 1 3)

3.2. OXIDACE VE SMESI VZDUCHU A PARY

Meéfenim hmotnostniho pfirtistku bylo zjisténo, ze s rostoucim podilem vzduchu v oxidujici atmosféte rostla
jeho hodnota. V oblasti pted pfechodem s rostoucim podilem rostla rychlostni konstanta oxidace. Vyjimkou byl
pouze piipad 30 % vzduchu 1000 °C, kde byla zjisténa neobjasnéna vyrazné vyssi reakéni rychlost. Tuto anoma-
lii je nutné ovéfit novym méfenim. Do podilu 10 % neni pfechod pozorovan a oxidace je podobna oxidaci v ¢isté
pafe. Naopak pro podily 90 % a vySe je oxidace v ramci chyby shodna s oxidaci na vzduchu. V oblasti za pie-
chodem k rostlo s podilem vzduchu pouze pro nizkou teplotu 800 °C. U teploty 1000 °C nejsou Vv ramci chyby
méfeni patrné rozdily mezi jednotlivymi podily. Stejny zavér o rustu K plati i pro 1200 °C. Kvalitativni zji$téni je
ve shod¢ také s vizudlnim hodnocenim a mikrostrukturou. S rostoucim podilem vzduchu rostla koncentrace
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nitridii. Zajimavy poznatek pfineslo métfeni vodiku. Vyrazné vyssi obsah byl pozorovan pro podily 30-70 % a u
teploty 1000 °C dosahoval hodnot 200-1200 ppm. Vysoky obsah vyrazné snizil taznost vzorku. Také pii téchto
experimentech se ve vSech zkoumanych piipadech potvrdil protektivni charakter pted-oxidace pokryti. Rozdil
hmotnostniho ptirdstku byl vyrazny u teploty 1000 °C. U 1200 °C byly rozdily zna¢né nizsi.

Korelace pro oxidaci ve smési vzduchu a pary

Pii rozboru hodnot rychlostni konstanty, resp. fitovanych parametrit A, B, nebyl zjistén zadny charakteristic-
ky trend oproti zkoumani vlivu teploty na oxidaci na vzduchu, kde je tento trend v semilogaritmickém méfitku
linedrni, viz Obr. 3. Nez stanovovat pro kazdy diskrétni zkoumany podil vlastni korelaci, ukazalo se ucelné za-
vést opravny soucinitel emix. Tento soucinitel koriguje hodnotu vypoétenou ze vztahu (1) s parametry A, B dle
Tab. 2 pro oxidaci na vzduchu. Pro kazdy zkoumany podil soudinitel pfedstavuje podil reakéni rychlosti oxidace
v dané smési a reakéni rychlosti oxidace na vzduchu pfi stejné teploté. Diskrétni hodnoty souéinitele emix byly
pro vechny zkoumané teploty vyneseny do grafu, viz Obr. 5, a proloZeny polynomem tietiho stupné.

------ 800°C pred pf. (n=0.5) = ===-800°C za pfechodem

1000°C pred pf. (n=0.5 .

L4 1200°C z:zo.g;;)(n ) 14 T 1000°C za pfechodem
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Obr. 5: Zavislost korekéniho soucinitele emix Na podilu vzduchu pii oxidaci vzorki pokryti ze slitiny E110 v
puvodnim stavu ve smésich vzduchu a pary pro oblast pted (vlevo) a za (vpravo) prechodem

Pro ur€eni hodnoty souéinitele emix byly stanoveny také matematické vztahy, nicméné s ohledem na ptesnost
meéfeni je pfi ruénim vypoctu vhodnéjsi pouziti vyse uvedenych grafii. Odecet hodnoty pro teplotu oxidace, jez
nebyla zkoumana, je mozné pouzit linearni interpolaci. Je vSak dulezité zminit, Ze jde o hruby odhad, nebot
soucinitel o¢ividné na teploté linearné nezavisi. Ukazalo se, Zze pro nizké teploty je rychlost oxidace pied pte-
chodem od cca 50% podilu totozna s oxidaci na vzduchu, naopak pro vysoké teploty je do cca 50% podilu totoz-
na s oxidaci v pare. Vychyleny bod 30 % 1000 °C je zminéna pozorovana anomalie.

3.3. DOBA DO PRECHODU

Bylo pozorovano, Ze doba expozice, pii které dochazi k piechodu, tj. zméné kinetiky z parabolické na linear-
ni, Se S rostouci teplotou zkracuje, jak je patrné na levém grafu Obr. 5. U pted-oxidovanych vzorkl se ukazalo,
ze pro danou teplotu je doba do ptechodu delsi, coz podporuje zjisténou skutecnost, ze pred-oxidace pisobi
protektivng, nebot’ oddaluje piechod. Doba do pfechodu se za hodnotou 1000 °C limitné bliZi nule, coz podporu-
je skuteénost, ze pro teploty 1100 °C a vyssi nebyl pfechod pozorovan. Pti experimentech ve smési vzduchu a
pary klesa doba do piechodu s rostoucim podilem vzduchu ve smési. Hodnota pro 50 % podilu vzduchu 800 °C
je nepiesna a zatizena nedostateénym pocétem experimentalnich dat a za piechod byl vzat posledni méfeny bod,
kde byla oxidace je$té o¢ividné parabolicka.
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Obr. 6: Doba do ptechodu vzorki pokryti ze slitiny E110 v pivodnim stavu a s pfed-oxidaci pfi oxidaci na
vzduchu pfi riznych teplotach (vlevo) a pti oxidaci ve smési vzduchu a pary pii riznych podilech (vpravo)
V grafu vynesené hodnoty byly prolozeny vhodnymi funkcemi a stanoveny jejich rovnice jakozto prediktivni
vztahy pro stanoveni doby do pfechodu.
E110 v puv. stavu:  to(T)=-55-T+6542 T<1173K; 1(T) =1,36-10%-exp(-0,009-T) T=>1173K
E110 s pred-oxidaci: t(T)=-52-T +6256 T<1173K;  t(T)=1,56-10%-exp(-0,0121-T) T>1173K
smés vzduch-para:  1(Py;) = 61-exp(-0,017-Py;) 30% <@y, >100%aT=1273 K

Z hlediska kritického hmotnostniho pfirtistku, pti kterém k pfechodu dochazi, byl pti oxidaci na vzduchu po-
zorovan klesajici trend od 80 g/m2 do 50 g/m2 mezi teplotami 712—-1016 °C. Pouze pro kritické teploty vzorka v
ptvodnim stavu se pohyboval mezi 30—40 g/m2. Jedinou vyjimkou je opét teplota 904 °C a vzorky s pred-
oxidaci 5 um, kde nedoslo k pfechodu ani pti 130 g/m2. U smési vzduchu a pary zavisi na teploté — pro 800 °C
rostl na intervalu 70-100 g/m? a pro 1000 °C rostl na intervalu 40-60 g/m2.

3.4. SROVNANI S KORELACEMI JINYCH SLITIN

Ziskana korelace pro zkoumanou slitinu E110 byla srovnana s korelacemi jinych slitin, které byly ziskany pti
experimentech v ANL [3] (korelace Natesan&Soppet), KIT [7] (korelace Steinbriick&Battcher) a IRSN [1]
(korelace Duriez et al.). Srovnani pro oblast pted a za ptechodem je na Obr. 7.
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Obr. 7: Srovnani korelaci pro oxidaci zirkoniovych slitin Zircaloy-4, ZIRLO, M5 (graf vpravo) s korelaci pro
oxidaci zkoumané slitiny E110 v oblasti pied (vlevo) a za (vpravo) pifechodem pro teploty 712-1016 °C
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V oblasti pfed pfechodem srovnani zavisi na korelaci. Korelace Natesan&Soppet predikuje pro vsechny na
zkoumaném teplotnim intervalu vyS8i rychlostni konstantu nez u zkoumané E110. U korelaci
Steinbriick&Béattcher a Duriez et al. je naopak nizsi. Z hlediska zavislosti na teploté bylo pozorovano, zZe rych-
lostni konstanta roste u zkoumané E110 nejpomaleji ze vSech slitin, srovnatelné se ZrNb slitinou M5. V oblasti
za piechodem byla ke srovnani k dispozici pouze korelace uvedena ve zdroji [2], pouZita ve vypocetnim kddu
ASTEC a vytvofena na zakladé experimentii se slitinou Zircaloy-4. Dle této korelace je rychlostni konstanta u
slitiny Zircaloy-4 pti nizkych teplotach vyssi nez u E110. Od teploty 800 °C se toto potadi otaci a slitina E110
oxiduje rychleji. Navic je nutné pfipomenout, ze vynesena korelace plati pro slitinu E110 s pred-oxidaci.
V oblasti kritickych teplot byly bodové pozorovany znatelné vys§i hodnoty k kolem 3,7.10* kg/m?.s.

4. ZAVER

Oxidace ve smésich obsahujicich vzduch miZe sehrat vyznamnou roli pfi nékterych tézkych havariich a vy-
razné& ovlivnit rozsah poskozeni palivovych elementii. Vyznamnou roli pfitom hraje dusik, ktery lokalné napada
pokryti zejména pti vysokych teplotich a nedostate¢nych pritocich smési. U vzorkli v puvodnim Stavu byla
pozorovana oblast kritickych teplot 814-1016 °C. PiestoZe narist oxidace byl poprvé pozorovan az pii teploté
904 °C, lIze ocekavat, Ze k vychylce od predikovaného trendu doslo jiz nékde mezi teplotami 814-904 °C, a
proto je v korekénim souéiniteli na tuto oblast konzervativné zahrnut i tento teplotni interval. Byl pozorovan
protektivni charakter pfed-oxidace, at’ uz byla provedena jakymkoli zpisobem. Nicméné vzorky s pied-oxidaci
kolem 10 um a vyssi, zejména pak ty s vysokoteplotni p¥ed-oxidaci, byly pomérmné kiehké. Na nizké taznosti ma
vliv vysoky obsah vodiku nebo vysoky podil a-Zr(O) faze.

Byla vytvotena korelace pro predikci hmotnostniho piirastku slitiny E110, ktera je platna na intervalu teplot
814-1200 °C (pro pivodni stav 712-1200 °C). Korelace je aplikovatelna pro oxidaci na vzduchu a je doplnéna
korekénimi faktory pro zahrnuti vlivu pfed-oxidace a kritické oblasti teplot. S pouzitim opravného soudinitele
emix 1ze korelaci rozsifit i na ptipad oxidace ve smési vzduchu a pary o riznych pomérech. Pouziti korelace ma
nasledujici nedostatky:

- Vintervalu teplot 1016-1121 °C se vytraci pfechod a exponent v korelaci se méni zm =2 nam =15, coz
korelace neumi popsat.

- Pro ptipad pted-oxidace v autoklavu 5 um 1121 °C byla pozorovana anomalie v tom, ze oxidace v ¢ase
probiha bez ptechodu, nicméné s exponentem m = 2. Korelace v8ak na tomto intervalu teplot pfedpoklada
exponent niz§i, coz vede ke konzervativnimu vysledku.

- Hodnota predikovaného hmotnostniho ptirtistku za prechodem je silné zavisla na ptesnosti urceni doby do
prechodu. Pokud realné dojde k pfechodu dfive, mtize byt predikovana hodnota i vyrazné nizsi a naopak.
Rozdilna doba do ptechodu byla pfi experimentech né€kolikrat pozorovana. Pii vytvareni prediktivniho

- Vztah je ur€en na zakladé experimentt, které probihali pfi jednotném pratoku. Pii experimentech vSak bylo
prokazano, ze prutok mize mit nezanedbatelny vliv na hmotnostni pfiristek. Zatimco pfi nizkych teplotach,
pozorovano pro 814 °C, s rostoucim pritokem Klesa hmotnostni ptirustek (nizsi lokalni napadani dusikem),
pti vysokych teplotach, pozorovano pro 1200 °C je tomu naopak (vyssi pritok znamena mensi oblast zasa-
zenou globalnim nedostatkem kysliku, ktery jinak vede k vyrazné niz$i oxidaci v jim zasazené &asti vzor-
ku). Ke stanoveni opravného soucinitele na rychlost obtékani pokryti bylo vSak provedeno malé mnozstvi
experimenta pro ziskani vérohodného vztahu. Ukazalo se vSak, ze prutok ma vliv pfedevsim v oblasti pied
pfechodem a tim i na dob¢ do pfechodu, pfi které je dosazeno kritického hmotnostniho pfirastku.

- Experimentl na oxidaci ve smési vzduch para nebylo provedeno takové mnozstvi jako na oxidaci na vzdu-
chu. Nedostatek dat obecné tak mize vést k nepfesnym hodnotam opravného souéinitele. Navic korelace
neumi jeho vy¢isleni pro libovolnou teplotu, nebot’ nebyla nalezena vérohodna zavislost na teploté.

- Korelace byla odvozena pro specifickou slitinu E110 z houbového zirkonia. Ukazalo se vSak, ze sta¢i vzit
slitinu vyrobenou napiiklad z elektrolytického zirkonia, nebo shodné z houbového s mirné odlisnymi kon-
centracemi piimési, a oxidace je pro stejné okrajové podminky odli$na. Jedna se pfedevsim o jinou dobu do
pfechodu.
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Ziskana korelace byla porovnana s naméfenymi daty a toto srovnani statisticky vyhodnoceno. Relativné
ptresna (smérodatna odchylka 5-25 %) je korelace pro oxidaci na vzduchu s vyjimkou kritickych teplot (40—
60 %). Pro zkoumané teploty a podily vzduchu a pary ve smési se smérodatna odchylka pohybovala mezi 5-
25 %. Ze srovnani korelace s jinymi slitinami vyplynulo, Ze zavisi na podminkach konkrétniho experimentu, na
jejichz zaklade¢ byla korelace vytvofena. Pro stejnou slitinu tak mohou byt ziskany odlisné vysledky.
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Abstrakt: Bakaldrska prdce se zabyva studiem obecnych viastnosti cementovych materidlii s dira-
zem na mineralni fazi C-S-H, problematikou ukladani radioaktivnich odpadii a vyhorelého jaderného
paliva a sorpci kationtii na inZenyrské bariéry hlubinného ulozisté. Cdst prdce je vénovina syntéze
C-S-H fize v laboratornich podminkdch, a to dvéma riznymi zpusoby. Tato bakaldaiskad prace je Sou-
casti evropského projektu CEBAMA (CEment BAsed MAterials) a Vyzkumné podpory pro bezpecnost-
ni hodnoceni hlubinného uloziste, Transport radionuklidii z uloziste / Transport radionuklidii pres
materidly na bdzi cementu zaddvaného SURAO, které jsou reSeny na Katedie jaderné chemie
FJFI CVUT.

Kli¢ova slova: Cementové materialy, C-S-H, radioaktivni odpady, hlubinné ulozisté, sorpce stroncia

1. UVOD

Pfi provozovani jadernych elektraren vznika vyhotelé jaderné palivo (VJP), které je v soucasné dobé po vy-
jmuti z reaktoru ukladano do bazénu za Gcelem chlazeni po dobu minimalné 3 let, poté je ulozeno v povrchovych
meziskladech u jadernych elektraren Dukovany a Temelin. Dal§im vysoce aktivnim odpadem (VAO) bude od-
pad vznikajici béhem vyrazovani jadernych elektraren. Kromé VIP, VAO a dalSich radioaktivnich odpadi
(RAO) vznikajicich pfi provozu jadernych elektraren jsou produkovany dalsi RAO, jejichz plvodci jsou vy-
zkum, medicina, primysl, zemédé€lstvi apod. — tyto RAO se nazyvaji institucionalni. Pro VJP a vSechny jmeno-
vané typy RAO je tfeba nalézt vhodny zpisob jejich depozice. Jeden z nejefektivnéjsich a ekonomicky nejpiija-
telngjsich zptisobii je vybudovéni trvalych hlubinnych ulozist (HU). Izolace RAO a VJIP od okoli je realizovana
systémem bariér HU, jejichZ nezbytnou sou¢asti jsou cementové materialy.

Resersni ¢ast prace je vénovana obecnym vlastnostem cementu, zejména teoretickému popisu dulezité slozky
cementovych materialtt — C-S-H fazi (hydratovany kiemicitan vapenaty, ,.calcium silicate hydrate®), zahrnuje
popis projektu HU v CR a teoreticky vyzkum vénovany problematice sorpce kationtti kovii na cementové mate-
rialy. Experimentalni ¢ast prace se zabyva ptipravou C-S-H faze v laboratornich podminkach, charakterizaci této
faze a sorpénimi experimenty, jejichz cilem bylo ur¢it miru interakce hydratovanych cementovych past (HCP)
s roztokem obsahujicim kationty #Sr?*,

2. TEORETICKA A EXPERIMENTALNI CAST

Teoreticka Cast prace obsahuje popis vlastnosti cementovych materialti, mineralni fize C-S-H, nakladani
s RAO véetné konceptu budouciho HU v CR a problematiky sorpce kationti na C-S-H fazi na ptikladu kationti
Sr?*, Experimentalni ¢4st se zaméfuje na piipravu C-S-H fize a provedeni sorpénich experimentf, ve kterych
byla sledovana sorpce stroncia na nadrcené HCP (z ¢asovych diivodi nebyla sorpce provedena na C-S-H fazi).

2.1. CEMENTOVE MATERIALY

Cement je jemné mlety anorganicky material, ktery po smichani s vodou vytvaii homogenni smés (hydrato-
vanou cementovou pastu). Diky hydrata¢nim procestim smés tuhne. Cementy se déli do 5 skupin podle sloZeni:
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vyrabi se z kiemicitanového slinku a sadrovce a mohou obsahovat rizné pfimési, napf. vysokopecni strusku,
kemicity ulet, pucolany apod. Slinek se vyrabi pii teploté 1350-1450 °C z homogenizovanych surovin obsahu-
jicich prevazné oxid vapenaty CaO, oxid kiemicity SiO», oxid hlinity AlOz a oxid Zelezity Fe,Os. Po vypaleni
a ochlazeni slinek obsahuje mineralni faze alit, belit a celit. Pii kontaktu slinku s vodou probiha rozpousténi
slinku a precipitace hydratovanych mineralnich fazi, napt. C-S-H faze a hydroxidu vapenatého Ca(OH).. Proces
hydratace je exotermicky. [1]

Dlouhodoba interakce jiz vytvrdlé cementové pasty s vodou zpasobuje jeji tzv. degradaci — zménu fyzikal-
nich a chemickych vlastnosti materialu. Pti tomto dé&ji dochazi k rozpousténi nékterych mineralnich fazi a uvol-
novani zasaditych slozek cementu do kapalné faze — tvorb€ vyluhu s vysokou hodnotou pH. Tento proces muiize
negativné ovlivnit vlastnosti inzenyrskych bariér v HU, proto byly vyvinuty cementové materialy poskytujici
vyluh s mensi hodnotou pH. [2]

2.2. C-S-HFAZE

C-S-H je zkratka, ve které ,,C* znaci CaO, ,,S“ znamena SiO», ,,H* je oznaceni H,O. Gelova C-S-H faze je
Vv cementu hlavnim pojivovym komponentem, vznika béhem hydratace mineralnich fazi a ma velmi proménlivé
chemické sloZeni, které I1ze popsat obecnym vzorcem mCaO-nSiO;-pH20. Vznik C-S-H v reakéni smési slinku
a vody dostateéné presné popisuje rovnice (1). [1]

2(3Ca0-Si0y) + 6H;0 — 3Ca(OH), + 3Ca0-Si0,-3H,0 1)

Struktura C-S-H sestava ze spojenych amorfnich nanocastic ve formé jehlovitych utvart, které vyristaji
Z tzv. ,,zrm* mineralni faze alitu. Proces hydratace je na zaCatku charakterizovan rychlou reakci mezi alitem
a vodou a uvolnénim velkého mnozstvi tepla — probiha tzv. rist vné&jsiho produktu (,,outer-product grow”).
V okamziku, kdy je veskery povrch castice alitu pokryt noveé vytvorenymi ,jehlami® C-S-H, teplo se pfestava
uvoliiovat rychlym tempem. C-S-H se dale tvofi jinym zptsobem — tvofi se tzv. ,,inter-product” (vnitini pro-
dukt). VySe popsany proces znazornuje Obr. 1. Dalsi stadium hydratace alitu za¢ina ptiblizné 24 h po zamichani
a vyviji se béhem ng&j 75 % veskeré pevnosti cementu.[3]

Heat Now |mW/gC3s)

Obr. 1: Proces tvorby vnéjsi a vnitini vrstvy C-S-H a vyvin téchto reakci v zavislosti na ¢ase béhem prvnich 24 h
po zamichani. [3]
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2.3. HLUBINNE ULOZISTE

Pro trvalé ulozeni VJP a n&kterych typti RAO se na rok 2050 planuje zahajeni vystavby HU. V soucasné do-
bé je VJP ukladano v meziskladech v Dukovanech a Temeling, k ukladani RAO se pouZiva 4 Glozist: Richard
u Litoméfic, Bratrstvi u Jachymova, Hostim (uzavieno a monitorovano) a ulozist¢ Dukovany v arealu jaderné
elektrarny. RAO a VIJP je potieba izolovat od Zivotniho prostfedi idealné na tak dlouhou dobu, dokud v nich
obsazené radionuklidy nepiestanou byt nebezpecné. Navrhovany multibariérovy systém hlubinného wlozisté
zahrnuje ptirodni bariéry a inZenyrské bariéry projektované ¢lovékem. Cementové materialy jsou nezbytnou
soucasti téchto inzenyrskych bariér, napt. jako matrice pro cementaci kapalnych RAO nebo soucast konstrukce
Gilozidté a ukladacich souborti (napt. betonovo-ocelova zatka vrtu). Projekty arealdt HU v CR byly navrzeny
na zakladé modelu KBS-3V vyvijeného $védskou spolecnosti SKB. Schéma daného modelu je ptedstaveno
na Obr. 2. [4]

Fuel pellet of Spent Nodular iron insert Bentonite clay Surface part of final repository
uranium dioxide  nuclear fuel \

3

about 500 m

Cladding tube  BWR Copper canister Crystalline bedrock Underground part
K Fuel assembly of final repository

Obr. 2: Schéma budouciho HU a jeho souéasti navrhované spole¢nosti SKB. [4]

2.4, INTERAKCE CEMENTOVYCH MATERIALU V ULOZISTI

Cementové materialy v HU mohou plInit i funkci dodate¢né bariéry zamezujici migraci radionuklidti do okol-
niho prostiedi a branit priniku vody do ulozisté. Napf. nékteré kapalné RAO (institucionalni odpad, jehoz ukla-
dani do HU je planovéano po zaplnéni tilozisté Richard) se solidifikuji metodou cementace — je to vyhodny zpii-
sob stabilizace kapalnych RAO vzhledem k nizkym finan¢nim nakladim, stabilité¢ kone¢ného produktu a vysoké
schopnosti samostinéni. Nevyhodou této metody je zejména vysoka vyluhovatelnost. Radionuklidy pfitomné
v RAO a VJP mohou interagovat se samotnou cementovou matrici. Pfi interakci s podzemni vodou mtze dojit
k jiz zminénému vyluhovani radionuklidd a nasledné migraci radionuklidti cementovymi materialy fizené difuzi
a sorpci. [2]

RozliSujeme sorpci chemickou (chemisorpci) a fyzikalni. V pfipadé cementovych materialti se velmi Casto
sleduje sorpce kationtl na hydratované mineralni faze jako je C-S-H, vzhledem k velké hodnot¢ jejich mérného
povrchu a vysoké sorpéni schopnosti. [2]
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Casto pouzivanou empirickou charakteristikou sorpéniho procesu je distribuéni (rozd&lovaci) koeficient Kg
a sorpcni izotermy (Langmuirova a Freundlichova). Distribu¢ni koeficient je pomér hmotnostni koncentrace
latky sorbované na pevnou fazi (Cs, mol kg?') k objemové koncentraci latky rozpusténé ve vodni fizi
(Cw, mol dm®), a je popsan rovnici (2):

Kd = Cs / CW (2)

Zadrzovani latek cementovymi materialy mize probihat napf. na zakladé iontové vymény (slozky cemento-
vého materialu poskytuji misto pro kationty a anionty rozpusténych radioaktivnich latek obsazenych v kapalné
fazi), mize dojit k tvorbé komplexni slouceniny na povrchu cementového materialu apod. Diky své struktuie
gelova C-S-H faze poskytuje misto pro sorpci. [5]

2.5. STRONCIUM

Izotop uranu 2%U, hlavni komponenta VJP, je matefskym nuklidem uran-radiové pfirozené rozpadové fady.
Clenem této fady je izotop radia ?°Ra, jehoz pologas rozpadu je piblizné 1602 let. Dcefinym produktem ??°Ra je
izotop radonu 2%Rn (polodas 3,8 d), coZ je jediny prvek v rozpadovych fadach v plynném stavu. Izotopy radonu
jsou tedy schopny tvotit tzv. radioaktivni depozit: produkty radioaktivni pfemény radonu se usazuji na povrsich,
na nichz se rozpadaji na dalsi dcefiné produkty. Dany jev znamena urcitou miru nebezpeci kvuli rozsifeni dcefi-
nych produktt radonu na dostupné povrchy.

Stroncium je povaZzovéno za chemicky analog radia. Izotop *°Sr s polo¢asem rozpadu okolo 29 let je také
jednim z nejdilezit&jsich §tépnych produktil izotopu *°U vzhledem ke skutecnosti, Ze se tvoii béhem provozu
reaktoru v pomérné velkych mnozstvich (viz Obr. 3: izotop Sr s nukleonovym ¢islem 90 patii mezi radionuklidy
na prvnim piku). Ztéchto dvou divodl je stroncium dlouhodobé studovano na Katedie jaderné chemie
FIFI CVUT.

vytézek [%0/5tEpeni]
ry

i 233
&%
5%

4t

3%

2

’ 3 nukleonové

04, A ol e
70 80 20 100 110 120 130 140 150 160 N

Obr. 3: Kiivky §tépnych vitézki radionuklidi 233U, 23U, 2Py [6]

Rozpad izotopu *°Sr probih4 B~ pfeménou na izotop yttria Y, poté v disledku dalsi B~ pfemény vznik4 sta-
bilni izotop *Zr (viz rovnice 3):

%08y — WY + e — 071 + 40 ©)
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Sorpce stroncia probih4 na C-S-H fAzi, a to iontovou vymeénou vépenatych kationtti Ca%* za strontnaté kation-

ty Sr2*. Dany proces znazorfiuje rovnice 4. [5]

Ca-CSH + Sr?* — Sr-CSH + Ca?* (4)

2.6. PRIPRAVA A CHARAKTERISTIKA C-S-H FAZE

Syntéza C-S-H byla provedena 2 zptsoby. Prvni zplsob spo¢ival v hydrotermalni syntéze v autoklavu
za zvysené teploty a tlaku [7]. Byly ziskany 3 vzorky: CSHn2, CSHeton @ CSHuestan. Pro v8echny vzorky bylo
provedeno méfeni mérnych povrchti, TG/DTA (termogravimetricka a diferen¢ni termicka analyza) a XRD ana-
lyza (rentgenova difrakéni analyza). Vysledky XRD analyzy prokazaly, ze produkt neobsahoval C-S-H fazi.
Misto toho byla zji§téna ptitomnost Ca(OH); a CaCOs. VSechny vzorky poskytly stejny vysledek (viz Obr. 4).

3500 ——CSHN2
Ca(OH)2
— CaC03

*

o WMW

1000
500
0 . N 1 " |w “LNW

10 20 30 40 50 60 70 80 30 40
26[7] 268 (deg)

By
g 8

G
8

Intenzita [cps]

Obr. 4: XRD analyza vzorku CSHn; a spektra identifikovanych slougenin (nalevo). XRD analyza krystalické
C-S-H (CCSH) a amorfni C-S-H (ACSH), ptevzato z [8] (napravo).

TG/DTA rovnéZ prokazala piitomnost Ca(OH), a CaCOs. Syntéza v autoklavu se nepodafila.

Dalsi syntéza C-S-H byla provedena v rukavicovém boxu za laboratorni teploty v inertni atmosféie podle [5].
Byl ziskan 1 vzorek CSH. Hodnota mérného povrchu vzorku byla 9 = 1 m? g. Provedena XRD analyza proka-
zala aspéSnost syntézy (viz Obr. 5). Vzorek obsahoval nékteré modifikace C-S-H, Ca(OH), a CaCOs3 nebyly

identifikovany.
2500
—(C5H
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Obr. 5: XRD analyza vzorku CSH a spektra identifikovanych sloucenin (nalevo). XRD analyza krystalické
C-S-H (CCSH) a amorfni C-S-H (ACSH), pievzato z [8] (napravo).
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Pii provedeni TG/DTA bylo pozorovano pouze odpaieni vody a potvrzena absence Ca(OH), a CaCOs ve
vzorku (Obr. 6).

™
TG |e(mg)

TG |c (mgimin)

50 100 18 00 @ 0 30 400 450 D S0 @0 B 700 A0 @00 B0 9ng
Temperature (*C)

Obr. 6: TG/DTA vzorku CSH

2.7. SORPCE STRONCIA NA HYDRATOVANE CEMENTOVE PASTY

Byly studovany sorpéni vlastnosti kationtti Sr2* na HCP. Byl pouZit izotop 3Sr (polo¢as rozpadu cca 65 d) a
2 typy HCP: CEM 1 42,5 (portlandsky cement, sou¢ast betonu pouzivaného v UJV Rez, a.s. pii nakladani se
solidifikovanymi odpady) a CEM 11l B/32,5 (vysokopecni siranuvzdorny cement, soucast betonu pouZivaného
v tlozisti Richard). Metodika sorpce byla navrZena v praci [9]. Pfed provedenim sorpénich experimenti bylo
provedeno stanoveni mérnych povrchu (Tab. 1), XRD analyza (Obr. 7) a TG/DTA danych HCP. V obou HCP
byly identifikovany Ca(OH), a CaCOs.

Tab. 1: Hodnoty mérného povrchu HCP

Vzorek Sm+s[m?g?]
CEM I 11+1
CEM 1l 22+1

Hodnota Sy, pro CEM 1 byla témét dvakrat mensi nez Sy pro CEM IlI.
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Obr. 7: XRD analyza HCP typu CEM I (nalevo) a CEM Il (napravo).
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Byl sledovan vliv riiznych faktorti na sorpci: poméru W/s (pomér hmotnosti kapalné fazi ku hmotnosti pevné
faze; byly ptipraveny vzorky s pomérem W/s 10 a 100 | kg?), sloZeni kapalné fize (demineralizovana voda a
cementovy vyluh) a typu HCP. Vyluh byl pfipraven v poméru fazi w/s shodnym s pomérem pouZzitym pro expe-
riment, tedy 10 a 100. Ptehledny seznam vzorkt a pouzitych materialti obsahuje Tab. 2.

Tab. 2: Pouzité materialy a vysledky sorpénich experimentt

Sada Kap. faze w/s Ka [l kg?]£s
10 21+1
H
20 100 25+2
CEM I
Viluh 10 29 +4
yiu 100 71
10 55+ 19
H
CEMIII 0 100 84+ 0
Viluh 10 87 +20
y 100 81+ 1

Experiment byl vyhodnocen pomoci distribuéniho koeficientu Ky (Obr. 8).
120
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Obr. 8: Zavislost hodnot Kg na poméru W/s a jejich smérodatné odchylky

Nejveétsi vliv na sorpci strontnatych kationtti, pravdépodobné kvili rozdilnym hodnotam mérného povrchu
(viz Tab. 1), mé&l druh pouzité HCP.

3. ZAVER

Cilem prace byl popis obecnych vlastnosti cementovych materialti s ohledem na jejich vyuziti v hlubinném
Glozisti radioaktivnich odpadi a vyhotelého jaderného paliva. Cast prace byla vénovana vlastnostem mineralni
C-S-H faze, ktera hraje dilezitou roli pti sorpci kationtd kovii na cementové materialy. Jednotlivé kapitoly zo-
hlediiovaly projekt budouciho hlubinného ulozisté v CR a struény popis konceptu KBS-3V, na némz je tento
projekt zalozen. V ramci prace byla provedena uspésna syntéza C-S-H faze v laboratornich podminkach a sorpc¢-
ni experimenty, které byly vyhodnoceny pomoci distribu¢niho koeficientu Kq. Vysledky experimentii ukazaly, ze
sorpce stroncia na CEM | probéhla v podstatné mensi mite nez na CEM III, pravdépodobné v disledku velkého
rozdilu hodnot mérmého povrchu. Jiné faktory (pomér w/s, druh kapalné faze) ptili§ neovlivnily vysledky expe-
rimentu.

V navaznosti na uspésnou pripravu C-S-H faze budou provedeny dalsi experimenty.
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