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1 A kutatas elozményei

Az atomenergia a globalis villamosenergia-termelés egyik meghatarozé pillére, amely
alacsony szén-dioxid-kibocsatds mellett biztositja a nagy mennyiségli, folyamatos
energiatermelést. A nukledris technolodgia alkalmazasa azonban kiemelt biztonsagi
kovetelményekkel jar, mivel az atomerémiivi ilizemzavarok ¢&s balesetek potencidlis
kovetkezményei rendkiviil stlyosak lehetnek. A biztonsag szempontjabol kulcsszerepet tolt be
a fuitdelemek burkolata, amelyek elsOdleges feladata a hasadasi termékek visszatartdsa,

valamint az lizemanyag ¢és a hiit6kozeg kozotti kdzvetlen kapcsolat megakadalyozasa.

A konnylivizes reaktorokban a burkolati anyagként alkalmazott cirkdniumoétvozetek
egyediilallo nuklearis és anyagtudomanyi tulajdonsagaik révén valtak altalanosan elterjedtté.
Alacsony neutronbefogasi keresztmetszetiik, j6 korrézidallosaguk és magas olvadaspontjuk
hozzajarul a reaktorok hatékony €s biztonsagos mitkddéséhez [Northwood, 1985; Ivanov et al.,
1958; Olander et al., 2017]**<. Baleseti koriilmények kozott ugyanakkor — példaul
hitokozegvesztéses-balesetek (LOCA- Loss-of-Coolant  Accident), reaktivitasvezérelt
tranziensek (RIA- Reactivity-Initiated Accident) vagy teljes fesziiltségkiesések (SBO- Station
Blackout) sordn — a burkolat extrém mechanikai, termikus és kémiai igénybevételnek van
kitéve. Az oxidacid, a nitridképzddés, a hidrogénfelvétel €s a mikroszerkezeti atalakulasok
egylittesen a burkolat integritdsanak elvesztéséhez, szerkezetének karosoddsdhoz vezethetnek,
amely veszélyeztetheti az erdmi és a lakossag biztonsagat. A fukusimai baleset tapasztalatai
vilagosan igazoltak, hogy a burkolatanyagok baleseti viselkedése meghatarozo tényezd a stlyos
kovetkezmények kialakuldsaban. E tapasztalatok indokoltdk olyan 1) nemzetkozi kutatési
programok elinditdsat, amelyek célja az ugynevezett balesettlird iizemanyagok (angolul:
Accident Tolerant Fuel, ATF) fejlesztése volt [Terrani, 2018; Tang et al., 2017; Brachet et al.,
2020; Steinbriick et al., 2020] ¢**¢, Az ATF-burkolatok a hagyomanyos cirkoniumétvozetekhez
képest nagyobb ellenallo-képességet biztositandnak extrém koriilmények kozott, ezaltal
novelve az atomerémiivek biztonsagi tartalékait. Az értekezés célja a cirkonium alapu
burkolatok anyagszerkezeti valtozdsainak részletes vizsgalata baleseti koriilmények kozott. A
kutatds kozéppontjadban kiilonbozd 0Osszetételli, gyartastechnologiaju és falvastagsagu
burkolatok Osszehasonlitd elemzése all. A vizsgalatok a HUN-REN Energiatudomanyi

Kutatokdzpontban miikodé CODEX kisérleti berendezésen zajlottak, amelyen lehetdség van az

crer



2 Célkitiizések

Jelen kutatas fO célja az atomerdmiivi fitdéelemek burkolatat alkotd cirkdniumétvozetek
anyagszerkezeti valtozasainak atfogo és rendszerezett vizsgalata baleseti koriilmények kozott.
Az lizemzavarok ¢€s a stlyos balesetek soran fellépd extrém homérséklet-, nyomads- és kémiai
hatasok nagymértékben befolyasoljak a flitéelem burkolatanak mechanikai ¢és kémiai
stabilitasat, ezért e folyamatok megértése kiemelt jelentdségli a nuklearis biztonsag
szempontjabol. A kutatds torekvése, hogy feltdrja a kiilonbozé  Osszetételd,
gyartastechnoldgiaju és falvastagsagu burkolati anyagok (E110, E110G, vékonyfalu E110G,
OptZirlo™, valamint krombevonatos valtozatok) viselkedését a tervezési hatarértékeket
meghalado baleseti koriilmények kozott, és részletes képet adjon a szerkezetiikben,
mikroszerkezetiikben, oxidacios mértékiikben, valamint hidrogénfelvételi tulajdonsagaikban

bekdvetkezd valtozasokrol.

Célul tliztem ki, hogy megtervezzem és létrehozzam a CODEX berendezésen azokat a kisérleti
konfiguraciokat, amelyek lehetévé teszik a kiillonbozd lizemzavari és baleseti koriilmények
vizsgalatat. Ehhez kisérleti kotegeket allitottam 0Ossze eltérd otvozetli fiitéelempalcakbol,

kiilonb6z6 geometriai elrendezésekben.

Az adott kisérletek célja sokrétii volt. Egyrészt vizsgaltuk, hogy egy hiitékozegvesztéses-
lizemzavar nem vezet-e a fiitéelemek sériiléséhez. Masrészt sulyosbaleseti, 1égbetoréses
folyamatot modelleztiink extrém koriilmények kozott, géz- és oxigénhianyos kornyezetben.
Metallografiai vizsgalatokkal és online mérési adatok segitségével vizsgaltuk, hogy ekdzben
milyen kémiai reakciok mennek végbe a cirkoniumburkolatban, milyen mértékili a cirkonium
oxidacioja ¢€s nitridizacidja a folyamat sordn, tovabba végbemegy-e a cirkonium-nitridek
ujraoxidacioja is.

Az emlitett kisérleti berendezésen modelleztem egy olyan iizemzavart is, amely soran nitrogén
kertil a reaktor aktiv zonajaba. Ebben az esetben azt vizsgaltam, hogy nitrogén jelenlétében
heterogén nitrid- és oxidrétegek létre jonnek-e a flitdelem burkolatdban, és ez felgyorsitja-e a
cirkdniumkomponensek vizg6zos oxidaciojat. Tovabba, hogy a nitrogén magashdmérsékleten
(1000 °C felett) komoly kémiai reakciot eredményez-e a cirkoniummal, vagy csak

nemkondenzal6doé gazként jelenik meg?

Integralis kisérlettel vizsgaltam, hogy magas hémérsékletii sulyosbaleseti koriilmények kozott

a burkolat milyen degradaciét mutat. A kisérleti kdtegben kétféle burkolat tipust hasznaltunk,



majd Osszehasonlitottam a kétféle 6tvozetet a nagyon magas homérsékletli tranziens soran.

Célom volt, hogy meghatarozzam az oxidaltsaguk mértékét.

Hiutokozegvesztés-mérést végeztem a VVER-440 reaktorokban nemrég bevezetett 0j tipusu,
vékonyfalu burkolattal annak ellenérzésére, hogy a vékonyabb burkolattal sem kovetkezik be a
fitdelem felhasadasa ilizemzavari koriilmények kozott. Tovabba vizsgéltuk a szivacsos

technologiaval késziilt ujfajta burkolat oxidacios viselkedését is.

Krémbevonatos (balesetalld) és hagyomanyos cirkoniumburkolatbol dsszeallitott koteggel is
végeztem méréseket egyrészt annak vizsgalatara, hogy 1300 °C f616tt mindkét tipusu burkolat
megsériilhet-e, masrészt, hogy milyen degradacids folyamatok jonnek 1étre az egyes tipusoknal.
Bizonyitani szerettem volna, hogy amig a hagyomanyos burkolatnél a cirkénium oxidacidja
miatt a ridegedés a meghatarozo folyamat, addig a krombevonatos burkolat esetében a krom-

cirkonium eutektikum képzddése vezet a burkolat sériiléséhez.

3 Vizsgalati modszerek

Az integralis kisérletek elvégzéséhez a HUN-REN EK telephelyén allo6 CODEX kisérleti
berendezést hasznaltam. Az egyes kisérletekhez tartozo forgatokonyvek alapjan a berendezésen
a sziikséges atalakitasokat az egyes kisérletek soran elvégeztem. A mérészakasz tartalmazza
mindazokat az eszkozoket, amelyek a vizsgalt flitéelem palcakat fizikailag Osszetartjak,
valamint a valos reaktortechnikai geometridt és a hdtechnikai viselkedést a lehetd
legpontosabban modellezik. A kisérleti koteg hét darab, elektromosan fiit6tt flitelembdl all.
Minden kisérlet el6tt 1étrehoztam a fiitdelem-burkolatbol allo kisérleti koteget. A kisérleti
munka jelentds része a koteg megalkotasa volt. A palcat belsd fiitéssel lattam el, ami egy U
geometridju volfram szallal valdsult meg. Tavtartonak a burkolat és a volfram kozott AlO,
illetve ZrO, pelletet valasztottam, amelyek hdtechnikai paraméterei hasonléoak az UO
tablettdkéhoz. A nyomasallosdg biztositdsara a palcadk egyik végét cirkonium dugoval
hegesztettem le, a masik végét grafit tomitéssel zartam le. Az egyes palcakat kapillaris
csovekkel lattam el, amin keresztiil a belsé nyomads valtoztathato, illetve a hozza csatlakoz6
nyomasmérdvel online mérhetd. A palcak felszinét kiillonb6z6 poziciokban K-tipust és magas
hémérsékleti W-Re homérdkkel lattam el, amelyek pontos adatokat szolgéltatnak a koteg
kiilonboz6 részein kialakult hdmérsékletekrdl. A berendezéshez sziikségessé valt gdzfejlesztot
és talhevitdt épiteni, ami a kisérlet soran szolgaltatja a tilhevitett gézt. A flitdtestek elektromos
teljesitményét egy kalibralt, analog szorzéaramkor segitségével mértiik. A kotegbdl kilépd gaz
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Osszetételét egy Pfeiffer OmniStar GSD 320 O2 tipust kvadrupdl tomegspektrométerrel
mértiik. Az adatgyiijtd rendszer gyljtotte és tarolta a mérési eredményeket a kisérletek soran,
valamint részt vett a szabalyozasban is. A kisérlet utan a koteget PCE-VE tipusu endoszkdppal
megvizsgaltuk, majd miigyantaval kiontottiik, és feldaraboltuk. A vizszintes metszeteken —

megfeleld polirozas utan — metallografiai vizsgalatokat végeztiink.

4 Uj tudomanyos eredmények

1. tézispont

Megterveztem ¢és létrehoztam a CODEX berendezésen azokat a kisérleti konfiguraciokat,
amelyek lehetdvé tették kiillonbozd lizemzavari €s baleseti koriilmények vizsgélatat. Kisérleti
kotegeket hoztam 1étre kiillonb6zd atomerdmiivekben hasznalt burkolatanyagokbol (E110,
E110G, optZIRLO™, krémmal bevont optZIRLO™), kiilénbdz6 geometriai elrendezésekben.
Kialakitottam azokat a miiszaki megoldasokat, amelyek lehetové tették a kisérletek soran a

szlikséges hatarfeltételek biztositasat és az online adatgytijtést.

[ST][S2][S3][S4][SS][S6][S7]I[S8][S9][S10][S11] [S12]

2. tézispont

A VVER-440 reaktorokban hasznalt E110 ¢és E110G burkolatanyagokkal végzett
kisérletsorozat alapjan megerdsitettem, hogy tervezési lizemzavari koriilmények kozott egy
hiitdkdzeg-vesztés esemény nem vezet a flitéelemek sériiléséhez. A CODEX-LOCA-200, a
CODEX-LOCA-200B ¢és a CODEX-LOCA-E4 kisérletekben megfigyelt burkolatsériilések
olyan koriilmények kozott Iéptek fel, amikor a belsd nyomas meghaladta a tervezési lizemzavar
soran varhat6 értéket, illetve amikor a magas hdmérsékletli vizgdzos oxidacio hosszabb ideig
tortént, mint ami a referencia forgatokonyv szerint elképzelhetd. A CODEX-LOCA-E4 kisérlet
jelezte azt is, hogy az Uj technologiaval gyartott flitdelem-burkolat kevésbé oxidalodik és

tovabb meg0rzi épségét a tervezési alapon tuli balesetek soran. [S1][S2]

3. tézispont

A VVER-440 reaktorokban nemrég bevezetett vékonyfalu E110G (Zrl1%Nb) o6tvozetbdl
késziilt Uj tipust burkolattal végzett hiitokozeg-vesztéses CODEX-SLIM méréssel ramutattam,
hogy a vékonyabb burkolattal sem kovetkezik be a fiitéelem felhasaddsa iizemzavari
koriilmények kozott. Tovabba a szivacsos technologiaval késziilt ujfajta burkolat sokkal jobb

oxidacios viselkedést mutatott, mint az eddig hasznalt hagyomanyos 6tvozet. [S8][S9]



4. tézispont

Sulyos baleseti, 1égbetoréses folyamatot modelleztem extrém koriilmények kozott, gbz- és
oxigénhianyos kornyezetben. A magas homérsékletli kémiai reakciok kovetkeztében Osszetett
oxid- és nitridszerkezetek jottek 1étre az E110G 6tvozetbdl késziilt cirkdniumburkolatban. Az
online mérési adatok ¢s a koteg metallografiai vizsgalata megerdsitette, hogy a CODEX-AIT- 3
kisérletben nemcsak a cirkonium oxidacidja és nitridizaciéja ment végbe a folyamat soran,

hanem a cirkdnium-nitridek ujraoxidacioja is. [S3]

5. tézispont

A CODEX-NITRO kisérletben modelleztem egy olyan lizemzavart, amelynek soran nitrogén
keriil a reaktor aktiv zondjaba hutokozeg-vesztéses lizemzavari korilmények kozott.
Ramutattam, hogy nitrogén jelenlétében heterogén nitrid- €s oxidrétegek jonnek 1étre az E110
¢s E110G otvozetbdl késziilt fiitdelem-burkolatan, és ez felgyorsitja a cirkdniumkomponensek
vizgdz0os oxidacigjat. A kisérlet jelezte azt is, hogy amig alacsonyabb hémérsékleten (500 °C
alatt) a nitrogén csak nemkondenzalédd gézként jelenik meg a baleseti folyamatban, addig
magasabb hoémérsékleten (1000 °C felett) komoly kémiai reakciot eredményez a

cirkoniumburkolattal. [S4][S5][S6]

6. tézispont
Integralis kisérlettel igazoltam, hogy egy atomerémiilben a teljes fesziiltségkiesés

kovetkeztében kialakuld, magas hdmérsékletii sulyos baleseti koriilmények a fiitdelem-burkolat

burkolat (E110 és E110G) Osszehasonlitdsa nem jelzett szamottevd kiilonbséget a nagyon
magas hémérsékletli tranziens soran. Mindkét burkolattipus nagymértékben oxidalodott.

[S6][S7]

7. tézispont

Krombevonatos (balesetalld) és hagyomanyos optZirlo™ cirkénium burkolatbol dsszeéllitott
CODEX-ATF koteggel végzett integralis mérésbdl megallapitottam, hogy 1300 °C f616tt mind
a két tipust burkolat megsériilhet. A degradacids folyamatok azonban kiilonbozbéek: amig a
hagyomanyos burkolatnal a cirkonium oxidéacidja miatti ridegedés a meghataroz6 folyamat,
addig a krombevonatos burkolat esetében a krom-cirkonium eutektikum képzddése vezet a

burkolat sériiléséhez. [S10][S11][S12]



5 Az eredmények hasznositasi lehetosége
A munkam soran az E110, E110G, vékonyfalti E110G, optZIRLO™ és krombevonatos

optZIRLO™  6tvozetekkel végzett integralis kisérletek soran Osszegy(jtott kisérleti
eredmények egyrészt tamogatjak a nuklearis biztonsagi hat6sagi munkat, masrészt alapot adnak
a futéelem-modellek szamitogépes fejlesztéséhez. Segitik a stlyos baleseti folyamatok
megértését, mert részletes adatokat adnak a cirkonium burkolatok oxidacidjarol,

nitridképzdésérdl és hidrogénfelvételérdl kiilonbozd atmoszféraban (géz, levegd, Haz, Na2),

crer

......

Kodfejlesztésre €s validaciora is hasznalhatéak a CODEX mérési adatok (ASTEC, MELCOR,
ATHLET-CD, FRAPTRAN, TRANSURANUSYS). A legujabb fejlesztésti balesetallo fiitdelemek
szimulaldsdhoz nélkiilozhetetlen mérési adatok allnak a rendelkezésre a CODEX-ATF ¢és
CODEX-ATF-AIT kisérletekbdl. Ezeket a mérési adatokat a miincheni székhelyli Gesellschaft
fiir Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) GmbH intézet munkatarsai is felhasznaltak az
ATHLET-CD koéd oxidacidés szamitisanak pontositidsahoz, tovabba a legujabb AC?
(AC*=ATHLET+ATHLET-CD+COCOSYS) programcsomag kromréteggel bevont burkolat

oxidacidszamitdsanak a fejlesztéséhez.

A mérések hozzdjarulhatnak a LOCA kritériumok pontositasdhoz, amely alapot adhat a magyar
¢s nemzetkdzi szabalyozdsok modositdsdhoz (pl. a LOCA soran felhasad6 flitéelemek
részaranya tekintetében). Ezzel segitik a hatosagokat abban, hogy megalapozott dontéseket

hozzanak lizemanyag-engedélyezési és biztonsagi kérdésekben.

A CODEX mérések adatbazisait haszndltak tobb EU és NAU projektben. A nemzetkdzi
Osszehasonlito tesztek (pl. QUENCH-CODEX parhuzamos mérés) validacios bazisként

szolgalnak, €s lehetdvé teszik néhany fontos effektus hatdsanak az értékelését.

Az E110 ¢és E110G otvozetek oOsszehasonlitdsa egyértelmilen igazolja, hogy a paksi
atomerOmiben bevezetett E110G burkolat alkalmazasa biztonsagi szempontbol eldnydsebb.
Megnyugtatd valaszt ad arra kérdésre, hogy a vékonyabb burkolattal sem kovetkezik be a

fiitéelem felhasadasa tizemzavari koriilmények kozott.
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