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A Magyar Tudomdnyos Akadémia Energiatudomanyi Kutatékézpont, a NUBIKI Nukledris Biztonsigi Kutatéintézet Kft., a
TUV Rheinland InterCert Miiszaki Feliigyeleti és Tamiisité Kft. és az Edtvds Lordnd Tudomdnyegyetem konzorciuma a
Nemzeti Kutatdsi, Fejlesztési és Innovdcids Hivatal tdmogatdsdval végez cirkonium anyagtudomdnyi kutatdsokat. A kutatdsi
program kisérleteire olyan kériilmények kozétt keriil sor, amelyek az atomerémiivi fiitdelem cirkonium burkolatinak
sériiléséhez vezethetnek. A mérési programban szerepelnek oxidalt, hidrogénnel feltéltott mintadarabok, valamint
kutatoreaktorban besugdrzott cirkoniumcsovek is. Mechanikai és anyagszerkezeti vizsgilatokat fognak végezni, hogy
azonositani tudjik azokat a mechanizmusokat, amelyek a burkolat sériilését okozhatjik. Numerikus modelleket fognak
tovdbbfejleszteni az 1uj mérési adatok felhaszndldsaval annak érdekében, hogy eldre lehessen jelezni az erémiivi koriilmények

kozott a burkolatban végbemend vidltozdsokat.

Bevezetés

A vildgon tizemel6§ tobb mint 400 atomerémiivi reaktor
tobbségében a hasadbanyagot uran-dioxid formaéjdban
tartalmazo6 tablettdkat cirkéniumburkolatba helyezik el. A
cirkéniumburkolat nagy elénye, hogy kis neutronbefogasi
hatas-keresztmetszete  mellett  jelent6s  mechanikai
szilardsaggal, korr6zié- és sugarallésaggal rendelkezik.

Tulajdonsagainak koszonhet6en a cirkénium a legjobb
szerkezeti anyag, amely a hasadbéanyagot tartalmazé
ftitéelemek burkolatinak céljara széba johet a jelenleg
tizemel6 reaktorokban. Az erémtvekben a ftit6elemeket
egyre hosszabb ideig haszndljak, ezért az 6tvozetek sugar-
és korrézidallésagaval, valamint mechanikai tulajdonsa-
gaival szemben novekednek az elvéarasok.

Az tizemanyag kiégése soran a 2,5-4 m hosszu ftit6elemek
9-10 mm atmér6jti és 0,6-0,8 mm falvastagsagu cirko-
niumburkolatdban szdmos olyan valtozds megy végbe a
besugérzas, a korrézié és a mechanikai terhelés hatasara,
amelyek csokkentik annak teherbiré képességét.

Az atomerémtivi ftit6elemek cirkénium burkolata olyan
védelmi gatat képez, amely megakadalyozza a tablettdkbol
kikeriil6 radioaktiv izotépok kijutdsat a primerkori
htit6kozegbe. A reaktorok {izemeltetése sordn el kell
kertilni azokat a folyamatokat és hatasokat, amelyek a
burkolat integritdsanak elvesztéséhez vezethetnek. Ennek
érdekében részletes ismeretekkel kell rendelkezni a

burkolat tulajdonsagair6l és vérhat6 viselkedésérsl
kiilonb6z6 allapotokban. Tovabba megbizhaté szamito-
gépes modellekre van sziikség a sériilések el6rejelzésére,
illetve a sértilt ftitéelemekbo] varhaté kikertilés becslésére.

Cirkéniumburkolatokkal végzett
korabbi hazai kutatasok

A paksi atomerémti VVER-440 tipusa reaktoraiban orosz
gyartmanyu ftitGelemet haszndlnak. A ftitGelemekre
vonatkozé ismeretek kezdetben csak az orosz partnerektél
szarmaztak. A kilencvenes évek elején meriilt fel az igény
arra, hogy a hazai szakemberek részletesebb ismeretekkel
rendelkezzenek a ftitGelemek jellemz6irdl, viselkedésérdl
és azokrél a mechanizmusokrél, melyek a fitSelemek
integritdsdnak elvesztéséhez vezethetnek. Ezért a KFKI
Atomenergia Kutatéintézetben (AEKI) megkezd6dott a
ftit6elemviselkedési kodok bevezetése és elindultak
kisérleti programok is. A kisérletek megkezdését az tette
lehet6vé, hogy az AEKI-ben 1972-1990 kozott reaktorfizikai
méréseket végeztek VVER fiitGelemekkel a ZR-6
szubkritikus reaktoron [1]. A reaktorfizikai kisérletekben a
ftitéelemek nagyon kismértékii besugarzast kaptak, igy
nem volt annak akadédlya, hogy azokkal tovabbi
kisérleteket lehessen végezni. A kés6bbi mérésekhez
szitkséges anyagokat a paksi atomerémi szakembereinek
kozremtikodésével sikeriilt beszerezni, kozvetleniil a
ftitéelemgyarbol.
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Az AEKI-ben végzett kisérletekben kezdetektsl fogva
fontos szerepet kapott a ftitéelemek magas hémérsékletti -
tizemzavari és  baleseti helyzetekre jellemz6 -
viselkedésének vizsgalata. A mérések elsé sorozataban az
orosz E110 és a nyugati Zircaloy-4 burkolatok
Osszehasonitasara keriilt sor olyan kisérleti modszerekkel,
amelyekkel a Zircaloy-4 burkolatot kilfoldon maér
vizsgéltdk. A hazai mérések egyik fontos eredménye volt a
VVER reaktor aktiv zéndjaban taldlhat6 anyagok kozotti
kolcsonhatésok jellemz6 paramétereinek meghatérozasa
[2]. Kisléptékli méréseket végeztek magas hémérsékletti
g6z atmoszféraban és mechanikai vizsgélatokkal meghata-
roztak az otvozetek képlékeny-rideg atmeneti tartomanyéat
az oxidaciés id6 és a hémérséklet fliggvényében [3]. A
burkolat tizemzavari allapotokban, magas bels¢ nyomaés
hatasara fellép6 felfavodasat és felhasadaséat, valamint a
kazettan beliil felfavédott szomszédos burkolatok kolcson-
hatasat tobb mérési sorozatban is vizsgéltdk [4]. Az E110
burkolattal végrehajtott mérések eredményeir6l olyan
adatbazis késziilt, amelyet az OECD International Fuel
Performance Experiments Database (IFPE) is befogadott, és
amelyet szdmos kilfoldi intézmény is hasznal [5].
Integralis kisérletekre keriilt sor a CODEX (COre
Degradation EXperiment) berendezésen elektromosan
fatott kisérleti kotegekkel [6][7], amelyek segitettek
feltérképezni a stilyos balesetek soran fellép6 folyamatokat
és kolcsonhatasokat.

A hazai kutatdsoknak egy tjabb lendiiletet adott, hogy a
paksi  atomerémti = {izemanyagat  szallit6  orosz
tizemanyaggyarté 2005-t6] megkezdte a fémszivacsos
technolégia bevezetését a flitéelemburkolatok gyértdsaban
az addig haszndlatos elektrolitikus eljaras helyett [8]. Az
igy késziilt burkolat 0Osszetétele csak kismértékben
kiilonbozik az eddigit6l (E110) és a szallito szerint tizemi
tulajdonsagaiban nincs jelentés eltérés a két anyag kozott.
El6zetes orosz mérések jelezték, hogy tizemzavari
kortlmények kozott az 4j, E110G jeld burkolat kevésbé
ridegedik el, mint a jelenleg hasznalt 6tvozet. Az d4j
burkolat magyarorszagi bevezetéséhez a hazai szakem-
berek fontosnak tartottdk az E110G magas hémérsékletti
viselkedésének részletes megismerését, illetve a gyarto altal
szolgaltatott informaciok fiiggetlen ellen6rzését. Az MTA
Energiatudomanyi  Kutatékézpont-ban ~ (MTA  EK)
parhuzamos 6sszehasonlitd vizsgalatokat végeztek a régi
és az 4j gyartastechnologidval el6allitott 6tvozettel [9][10].
Lényeges eltérést mutattak ki a két anyag kozott a magas
hémérsékletti vizg&zos oxidacié soran: az Gj 6tvozeten nem
jott létre olyan levalé oxidréteg, ami a régi anyagot
jellemezte, és ami fokozott hidrogénfelvételhez és
elridegedéshez vezetett. Igy az oxidaciés folyamat
leirasahoz is 4j kinetikai korreldciékra volt sziikség [11].

A ftit6elemgyart6 altal atadott ismeretek - kiegészitve a
hazai kutatasok eredményeivel - jol megalapozzak az
orosz cirkéniumotvozetbdl készitett burkolattal ellatott
tizemanyag biztonsagos és gazdasagos hasznélatat a paksi
atomerémitiben. Ugyanakkor a burkolatban végbemend
komplex folyamatok és anyagszerkezeti véltozasok jobb
megértése nemcsak tudoményos szempontbdl érdekes,
hanem a Kkutatdsi eredmények hatdssal lehetnek a
gyartastechnologia tokéletesitésére vagy az erémi
tizemviteli paramétereinek optimalizaldsara is. Ezért a
Nemzeti Kutatadsi, Fejlesztési és Innovéciés Hivatal
(NKFIH) 4&ltal 2016-ban kiadott felhivasra hazai

szakemberek egy olyan anyagtudomanyi pélyazatot
készitettek, amelynek alapvet6 célja a flitGelemek
cirkéonium  burkolatdban  végbemend valtozasok
eddigieknél részletesebb vizsgalata.

A CAK projekt létrejotte és céljai

A Cirkénium Anyagtudomanyi Kutatdsok (CAK) projekt
megvalositasira 4 f6s konzorcium Allt ossze — a
tudomanyos kutatdi és a piaci / vallalati oldal egyarant
képviselteti magat benne — az MTA Energiatudomanyi
Kutatokozpont irdnyitasaval. Konzorciumi tagok: Eoctvos
Lorand Tudomanyegyetem (ELTE), TUV Rheinland
InterCert Kft. (TUV), Nuklearis Biztonsagi Kutatéintézet
Kft. (NUBIKI). A négy intézmény kordbban még nem
dolgozott egyiitt a cirkéniumos kutatasok tertiletén. A
rendelkezésre all6 kiilonleges berendezések és a partnerek
szakembereinek ismeretei sok 1j, eddig nem tervezett,
érdekes kutatasi feladat megvaldsitasat teszik lehet6vé.

A tervezett munka keretében olyan kutatasokra kertil majd
sor, amelyek lefedik az atomerémftvi fit6elemek normaél
tizemi és tizemzavari dllapotait, valamint a kiégett kazettak
hosszu idejti tarolasat. Ezekkel a mintakkal mechanikai és
anyagszerkezeti vizsgalatokat fognak elvégezni. A mérési
adatokbdl adatbazist hoznak létre, amely lehet6vé teszi az
erémtvi folyamatok el6rejelzésére hasznalt numerikus
modellek tovabbfejlesztését, validalasat és igy a
reaktorban, vagy a tarolokban végbemend jelenségek
eddigieknél  pontosabb  leirasat. = Tovabba  olyan
anyagvizsgélati eljarasokat dolgoznak ki, amelyeket mas
anyagokra is lehet majd alkalmazni.

A CAK projekt kutatdsi munkdinak f6 célja annak
felderitése, hogy a cirkéniumotvozetek mikroszerkezeti
paraméterei milyen konkrét kapcsolatban allnak a
ftitéelemburkolat mechanikai tulajdonségaival, korrézio-
alloségaval, illetve sugarkarosodasaval. Tovabbi célként
szerepel az 6tvozet viselkedését szamitdsokkal el6re jelezni
képes szamitégépes programok fejlesztése, illetve
megbizhatésaguk ellenbrzése.

Az elvégzendd kutatdsi munkdkat négy csoportba lehet
sorolni.

1.) Kisérletekre keriil sor olyan kortilmények kozott,
amelyek a cirkéniumburkolat sériiléséhez vezethetnek.
A mérési programban szerepelnek oxidalt, hidrogén-
nel feltoltott mintadarabok, valamint kutatéreaktorban
besugarzott cirkéniumesovek is, amelyek teherbiré
képessége hokezeléssel és mechanikai tesztekkel
hatarozhat6 meg. A kisérletek tobbségét kisméretti
cirkénium mintadarabokkal tervezik, amelyeket két
integralis kisérlet egészit ki elektromosan f(itott
ftitéelem-kotegekkel.

2.) Mechanikai és anyagszerkezeti vizsgélatokra van
sziikség ahhoz, hogy értelmezni lehessen azokat a
mikroszerkezeti véltozasokat, amelyek esetén vérhato
a burkolat integritdsdnak elvesztése. A konzorcium
tagjai sokféle, egymast kiegészit6é mérési eszkozt,
eljardst fognak alkalmazni (pl. optikai és
elektronmikroszképia (TEM, SEM, EBSD),
ellipszometria, mechanikai rezonancia, prompt-
gamma aktiviciés analizis, rontgen vonalprofil
analizis, nanoindentacio).
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3.) Numerikus modellekkel kell segiteni a kisérletek
tervezését, a sikeres mérést kvetSen pedig a modellek
validalasara, ill. tovabbfejlesztésére kell felhasznalni az
4j mérési adatokat. A kisérleteket és az anyag-
szerkezeti vizsgalatokat ugy tervezik meg, hogy a
mérési eredmények tamogassak az MTA EK-ban
létrehozott, ill. tovabbfejlesztett altaldnos flitGelemvi-
selkedési (FUROM, FRAPTRAN, TRANSURANUS) és
a szivargé fit6elemek modellezésére szolgalo
(TSKGO) szamitégépes programok, valamint a
NUBIKI altal hasznalt stlyos baleseti koédok
validalasat, ill. tovabbfejlesztését. A modellek mikro-
szerkezeti értelmezéséhez nagyskélaja szamitogépes
szimulaciokat terveznek végezni az ELTE-n a
plasztikus deforméciéért felel6s vonalhibak (diszlo-
kaciok) kollektiv mozgéasanak tanulmanyozasara a
besugéarzas  hatasara  megnovekedett  vakancia
koncentrécio6 figyelembe vételével.

4.) Fejlesztéssel olyan uj eljarast és berendezést kell
létrehozni, amellyel a besugérzott cirkéniumburkolat
rontgen diffrakciés vizsgalatat el lehet végezni, annak
érdekében, hogy a cirkéniumotvozet integritasat
ellendrizni lehessen.

Ezeken feliill pedig a TUV Rheinland InterCert Kft. a
projekt megvaldsitasaval Osszhangban, az elvégzett
vizsgélatok eredményeinek és konkltzidinak birtokaban
olyan vizsgalati médszertant fog kidolgozni, amelyet akér
mint szolgaltatast tudnak a konzorciumi partnerek mas
piaci szerepl6knek értékesiteni.

A résztvevik feladatai

Az MTA EK széleskort kutatdsi munkéval vesz részt e
projektben. A Budapesti Kutatéreaktorban besugéaroznak
inert atmoszféraban hékezelt, elektrolizissel és hidrogén
gazzal hidrogénezett, valamint alapallapotd mintékat,
amelyekkel kés6bb mechanikai és anyagszerkezeti vizsga-
latokat lehet végezni. Mérni fogjak a cirkéniumotvozetek
hidrogénfelvételének sebességét magas hoémérsékleti
gazban (1. abra), elvégzik az el6kezelt mintdk gytrtirop-
pantasos vizsgalatat (2. &bra) és sor keriilt a
neutronradiografias mérésekre is.

¥
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1. dbra: Hidrogénez6 gdazrendszer kemencével

A kisérletek kozott szerepel a cirkéniumburkolat
hékezelése intert atmoszférdban, levegls és vizg6zos
oxidacidja, melyekbdl felhasznalhaté mintak keletkeznek a
tovabbi kisérletekhez is. Az MTA EK munkatérsai 2018-ban
és 2019-ben integrélis kisérleteket fognak végrehajtani a

CODEX berendezésben, melyekhez hozzavetéleg 1-1 éves
felkésziilés sziikséges (3.4bra). Tovabba vizsgaljak az
oxidacié kinetikdjat és meghatarozzdk az oxidréteg
felhasadasanak koriilményeit.

3. dbra:  VVER kéteg a CODEX berendezésben

A projekt keretében az MTA EK foglalkozik még optikai
feluiletvizsgalati modszerek fejlesztésével, melyekkel
roncsolasmentes vizsgalatok végezhetSek néhany mikron
vastag feliileti vékonyrétegen. Mérni fogjak a H/Zr
elemarany térbeli eloszlasat prompt-gamma aktivacios
analizissel a Budapesti Kutatéreaktornal kiillonb6z6 médon
el6kezelt mintadarabokban. Korrelaciét keresnek a burko-
lat hidrogéntartalma és a termofesziiltség kozott. Sor keriil
az oxidalt és hidrogénezett cirkéniumgytrtk oxigén- és
hidrogéntartalmanak meghatarozasara. A cirkéniumbur-
kolat képlékeny-rideg atmenetének oxigén, hidrogén és
hékezelés hatasara bekovetkezd véltozasat mandrel
kisérletek soran fogjdk vizsgélni. A burkolat termomec-
hanikai kuiszdsanak, valamint a felfivodas és felhasadas
vizsgalatdhoz sajat berendezéseket fognak hasznalni. A
kisérleti eredmények felhaszanédlasaval modellezni fogjék a
burkolatban végbemend folyamatokat. A normal tizemi
modellezés a FUROM szamitégépes programmal torténik,
mig az tizemzavari a FRAPTRAN-nal. Az atmeneti tarolas
modellezéséhez a FUROM kod tovébbfejlesztése sziiksé-
ges. A CODEX kisérlet el6- és utészamitdsaihoz a
TRANSURANUS kédot hasznaljak fel.

Az ELTE részvételével a  burkolat nano- és
mikroszerkezetének részletes vizsgalatéra nyilik lehet6ség.
Egyrészt rontgendiffrakciés modszerrel mérik az erémitivi
allapotokat jellemz6 el6élettel rendelkezé mintdkat. A
mintdkon az oxidréteget és a burkolatot csak kiilon-kiilon
lehet vizsgalni, mivel a mérések csak mikron vastagsadgban
kivitelezhet6ek (4. abra).
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4. dbra: RIGAKU rontgen diffraktométer

Masrészt pasztazoé elektronmikroszkoppal fogjak vizsgalni
az oxidfeliiletet, melyhez a mintak kiilonleges el6készitést
igényelnek (5. abra). Nanokeménység mérésekkel fogjék az
adott szemcsén beliili lokélis keménységet mérni (6. abra).
Tovabba diszlokacié modellezési szamitasokat is végeznek
a projektben.

=
5. dbra:  FEI Quanta 3D tipusii pdsztdzo elektronmikroszkop

A TUV szémos roncsolasos és  roncsoldsmentes
anyagyvizsgdlatot fog elvégezni. A munka soran kiilonb6z6
cs6mintak Orvényaramos, gyUrliroppantasos és
gytlrtitagité vizsgalatat hajtjak végre. Emellett sor kertil

axialis csémintdk szakitévizsgalatdra, valamint kiillonb6z6
moédon el6kezelt mintadarabok metallografiai elemzésére
is.

A NUBIKI sulyos baleseti folyamatokat fog numerikusan
modellezni a CODEX kisérletek el6szamitasiéhoz és
kiértékeléséhez stlyos baleseti koddal. A  kisérletek
eredményeit felhasznaljdk a kod validdlasdhoz és
amennyiben sziikséges, moédositjdk az alkalmazott
szamitogépes program  burkolatviselkedést szamito
modelljét.

6. dbra:  Nanokeménység-mérd berendezések

Osszefoglalas

A CAK projektben elvégzett kutatdsok sikeres
végrehajtdsanak eredményeképpen olyan 4j ismeretekkel
fogunk rendelkezni, amelyekkel az eddigieknél
pontosabban irhatéak le a ftitéelemekben végbemend
folyamatok és igy megbizhatobban tervezhetéek a
ftit6elemekkel végzett miveletek. A projekt tovabbi
eredménye lesz az az atfogd — nemzetkozi szinten is
egyediilalld — kisérleti adatbézis, amely a cirkéniumbur-
kolattal ~végzett mérések eredményeit tartalmazza
rendszerezett formaban.

Koszonetnyilvanitas

A munkat a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Hivatal timogatta az NVKP_16-1-2016-0014 szamu projekt keretében.
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