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Anotace: Jednou z forem prevence t¥ºkých havárií je pro-

vád¥ní bezpe£nostních analýz. K tomuto ú£elu se

vyuºívají i výpo£tové kódy, které simulují pr·b¥h a

následky takových událostí. D·leºitým p°edpokla-

dem pouºití takového kódu je zaji²t¥ní dostate£né

d·v¥ryhodnosti jeho model· pro predikci pr·b¥hu

t¥ºké havárie z hlediska termohydrauliky, oxidace,

p°enosu tepla, a dal²ích. Výpo£tový kód MELCOR

je v p°ípad¥ této práce vyuºit pro predikci zdrojo-

vého £lenu vodíku, který vzniká jako produkt exo-

termické oxida£ní reakce palivového pokrytí s vodní

párou za vysokých teplot. P°ed samotnou simulací



pr·b¥hu experimentu je provedena modi�ka-

ce vstupního souboru z podmínek experimentu

QUENCH-01 pro experiment QUENCH-06. Sou-

£ástí práce je rovn¥º teoretický rozbor d¥j· probí-

hajících v £asné fázi rozvoje t¥ºké havárie uvnit°

tlakové nádoby reaktoru s d·razem na vysokotep-

lotní oxidaci zirkoniových slitin.

Abstract: Performing safety analyses is one way to prevent

occurrence of severe accidents. Computer codes

are used to simulate progress and consequences

of such events. They should be adequately valida-

ted in terms of thermohydraulics, oxidation, heat

transfer etc. In this thesis, a computer code MEL-

COR is used to predict the hydrogen source term.

Hydrogen is produced during exothermic oxidation

reaction of fuel cladding with water vapour at high

temperatures. Before the simulation of the experi-

ment is conducted, modi�cation of the input �le,

which consists of conditions change from experi-

ment QUENCH-01 to QUENCH-06, is made. The

�rst part of the thesis introduces the phenomena

occurring during the early phase of severe accident

progression. High-temperature oxidation of zirconi-

um alloys, which are used as material of fuel clad-

ding, is described in detail.
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Seznam pouºitých zkratek

ACM pokro£ilé materiály palivového pokrytí advanced cladding mate-

rials

AEAT britská spole£nost AEA Technology

AECL Kanadská spole£nost pro jadernou energii (Atomic Energy of

Canada Limited)

ANL Národní laborato° Argonne (Argonne National Laboratory)

AZ aktivní zóna reaktoru

BDBA nadprojektová havárie (beyond design basis accident)

BHS typ tepelných struktur výpo£tového kódu MELCOR, které ohra-

ni£ují aktivní zónu (boundary heat structures)

BWR varný reaktor (boiling water reactor)

CANDU typ t¥ºkovodního reaktoru s horizontálními pr·to£nými tlakový-

mi kanály (Canadian deuterium uranium)

CEA Komisariát pro jadernou energii a alternativní energie (Com-

missariat à l'énergie atomique et aux énergies alternatives)

CET experimenty provázaných jev· (coupled-e�ect tests)

CF knihovna kontrolních funkcí výpo£tového kódu MELCOR (con-

trol functions)

CFD výpo£etní dynamika tekutin (computational �uid dynamics)

COR knihovna výpo£tového kódu MELCOR popisující chování AZ

(core)

CSARP Kooperativní program výzkumu t¥ºkých havárií (Cooperative Se-

vere Accident Research Program)

CSNI Výbor pro bezpe£nost jaderných za°ízení (Committee on the

Safety of Nuclear Installations)
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CVH knihovna kontrolních objem· hydrodynamiky výpo£tového kódu

MELCOR (control volume hydrodynamics)

DBA projektové havárie (design basis accident)

ECCS systém havarijního chlazení aktivní zóny (emergency core coo-

ling system)

EDF knihovna výpo£tového kódu MELCOR pro na£ítání dat z exter-

ního souboru (External Data File)

EXEC provád¥cí knihovna výpo£tového kódu MELCOR (executive)

FL knihovna spojek výpo£tového kódu MELCOR (�ow paths)

FZK Výzkumné centrum Karlsruhe (Forschungszentrum Karlsruhe),

od roku 2009 KIT

GRS Spole£nost pro bezpe£nost jaderných za°ízení a reaktor· (Ge-

sellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit)

HS knihovna tepelných struktur výpo£tového kódu MELCOR (heat

structures)

IAEA Mezinárodní agentura pro atomovou energii (International Ato-

mic Energy Ageny)

INL Národní laborato° Idaho (Idaho National Laboratory)

IRSN Institut pro ochranu p°ed radiací a jadernou bezpe£nost (Institut

de Radioprotection et de Sûreté Nucléaire)

ISP Mezinárodní standardní problém (International Standard Pro-

blem)

JE jaderná elektrárna

KfK Centrum pro jaderný výzkum Karlsruhe (Kernforschungszent-

rum Karlsruhe), od roku 1995 FZK

KIT Technologický institut Karlsruhe (Karlsruhe Institute of Tech-

nology), d°íve KfK (do roku 1995) a FZK (do roku 2009)
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LB LOCA LOCA zp·sobená prasknutím hlavního primárního potrubí s ná-

sledným neomezeným oboustranným výtokem chladiva (large

break LOCA)

LOCA havárie se ztrátou chladiva (loss of coolant accident)

LWR lehkovodní reaktor (light water reactor)

MCAP Program zam¥°ený na posuzování kódu MELCOR (MELCOR

Code Assessment Program)

MP knihovna materiálových vlastností kódu MELCOR (material pro-

perties)

NCG knihovna nekondenzovatelných plyn· výpo£tového kódu MEL-

COR (noncondensible gas)

NEA Agentura pro jadernou energii (Nuclear Energy Agency)

NS nenosné struktury knihovny COR výpo£tového kódu MELCOR

(non-supporting structures)

NSI Inspekce pro jadernou bezpe£nost (Nuclear Surety Inspection)

NUPEC japonská spole£nost zabývající se jadern¥energetickým strojíren-

stvím (Nuclear Power Engineering Corporation)

OECD Organizace pro hospodá°skou spolupráci a rozvoj (Organisation

for Economic Co-operation and Development)

PB pom¥r Pilling-Bedworth·v pom¥r

PCI interakce palivové pelety s pokrytím (pellet-cladding interaction)

PHWR t¥ºkovodní reaktor s horizontálními pr·to£nými tlakovými kanály

(pressurized heavy-water reactor)

PNNL Paci�cká severozápadní národní laborato° (Paci�c Northwest

National Laboratory)

PSA pravd¥podobnostní bezpe£nostní analýza (probabilistic safety ana-

lysis)
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PWR tlakovodní reaktor západního typu (pressurized water reactor)

RBMK reaktor s varnými kanály (reaktor bol²oj mo²£nosti kanalnyj)

RCS chladicí systém reaktoru (reactor cooling system)

SARNET výzkumný systém zam¥°ený na t¥ºké havárie (Severe Accident

Research NETwork of excellence)

SET experimenty díl£ích jev· (separate-e�ects tests)

SNL Národní laborato° Sandia (Sandia National Laboratories)

SS nosné struktury knihovny COR výpo£tového kódu MELCOR

(supporting structures)

SÚJB Státní ú°ad pro jadernou bezpe£nost

TF knihovna tabulárních funkcí výpo£tového kódu MELCOR (tabu-

lar functions)

TMI-2 havárie 2. bloku jaderné elektrárny Three Mile Island, USA

TNR tlaková nádoba reaktoru

US NRC Jaderný regula£ní ú°ad Spojených stát· amerických (United Sta-

tes National Regulatory Commission)

VVER tlakovodní reaktor východního typu (vodo-vodjanoj energeti£es-

kij reaktor)

Zry-4 zirkoniová slitina Zircaloy-4

Seznam obrázk·

1.1 Zatíºení palivového pokrytí p°i LB LOCA (Fq - celkový koe�cient

nerovnom¥rnosti výkonu, tedy pom¥r maximální hustoty výkonu

ke st°ední hustot¥ výkonu). [24] . . . . . . . . . . . . . . . . . . 18
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Úvod

Po haváriích s tavením aktivní zóny, ke kterým do²lo na jaderných elektrárnách

Three Mile Island (1979), v �ernobylu (1986) a ve Fuku²im¥ (2011) do²lo na£as k

paralyzaci ve°ejnosti, která vedla k tomu, ºe £ást lidí za£ala vnímat jadernou energii

jako hrozbu. Mýlit se je ov²em lidské a b¥ºný postup je vzít si z vlastních chyb

ponau£ení pro p°í²t¥. Tím se °ídí i proces zvy²ování bezpe£nosti jaderných za°ízení,

který ov²em nespoléhá na reálné �vyzkou²ení si� t¥ºkých havárií, ale preferuje jejich

simulaci moderními výpo£etními nástroji - výpo£tovými kódy. Tak lze v£as zachytit

a odstranit moºné nedostatky v jiº uskute£n¥ných nebo chystaných projektech

jaderných za°ízení a tím zmírnit £i ideáln¥ zabránit rozvoji havárie jakéhokoli druhu.

Ani v dne²ní dob¥ v²ak nejsme schopni p°esn¥ modelovat v²echny d¥je, které

se v pr·b¥hu potenciální havárie mohou odehrát. Pro roz²í°ení na²eho poznání

je d·leºitá experimentální zku²enost a její výsledky, které nám mohou pomoci

formulovat zákonitosti, podle kterých tyto jevy probíhají a které lze kvanti�kovat.

Odstran¥ní mezer v na²em poznání umoºní aplikovat nové poznatky i do struktury

výpo£tových kód·, které nás mohou dále vést k dal²ímu zvy²ování bezpe£nosti,

ochran¥ ve°ejnosti i ºivotního prost°edí. Výpo£tové kódy jsou produktem lidské

snahy v£as predikovat pr·b¥h havárií, odstranit jejich moºné p°í£iny £i zmírnit

jejich následky, a tak se i k nim váºe stín nedokonalého poznání a nedostatk·. Pro

kontrolu t°íbení jejich schopností modelovat celkový pr·b¥h havárie nebo jeho díl£í

£ásti se vyuºívají experimenty, jejichº výsledk·m mají výpo£tové kódy snahu se co

nejvíce p°iblíºit a tak prokázat své schopnosti predikce.

Experiment QUENCH-06 simuloval proces znovuzaplavení zoxidované aktivní

zóny, jeº je v p°ípad¥ t¥ºké havárie d·leºitým prost°edkem k zastavení jejího dal²ího

pr·b¥hu. Úsp¥²nost tohoto opat°ení v²ak není vºdy jistá a v n¥kterých p°ípadech

m·ºe vést k diametráln¥ odli²ným ú£ink·m, které jsou zp·sobeny exotermickou

oxida£ní reakcí palivového pokrytí ze zirkoniových slitin s vodní parou. Oxidace

má vedle lokálního r·stu teploty rovn¥º za následek produkci vodíku, která m·ºe

v pr·b¥hu havárie p°ekro£it rychlosti uvol¬ování vodíku, na které jsou navrºeny

havarijní systémy jeho spalování uvnit° i vn¥ tlakové nádoby reaktoru a ohrozit tak

integritu kontejnmentu, která hraje zásadní úlohu pro zabrán¥ní úniku ²t¥pných

produkt· do ºivotního prost°edí.

V první kapitole této práce jsou popsány jevy, které se odehrávají v £asné fázi

pr·b¥hu t¥ºké havárie uvnit° tlakové nádoby reaktoru v£etn¥ zaplavení aktivní zóny.

13



Dal²í £ást této kapitoly se v¥nuje tématu vysokoteplotní oxidace zirkoniových slitin,

jejímº d·sledkem je vedle jejího exotermického charakteru práv¥ i produkce vodíku.

Ve t°etí £ásti je uveden koncept bezpe£nostní analýzy a vyuºití výpo£tových kód·

v jeho rámci.

Druhá kapitola p°edstavuje ú£el, pr·b¥h a popis podstaty experiment· typu

QUENCH. V¥t²í prostor je dán test·m QUENCH-01, z jehoº vstupního souboru

pro výpo£tový kód MELCOR se v dal²í fázi vycházelo, a QUENCH-06, který byl

cílem modi�kace tohoto vstupního souboru. Dal²í £ást se zabývá charakterizací

výpo£tového kódu MELCOR a jeho model· a p°edstavuje jeho knihovny, jejichº

vstupy b¥hem modi�kace vstupního souboru pro experiment QUENCH-06 doznaly

n¥kterých zm¥n.

T°etí kapitola obsahuje popis a vysv¥tlení provedených modi�kací.

Ov¥°ení schopnosti výpo£tového kódu MELCOR simulovat v²echny d·leºité

d¥je v pr·b¥hu experimentu QUENCH-06, s d·razem na produkci vodíku, je ob-

sahem £tvrté kapitoly.

14



1. T¥ºké havárie s oxidací pokrytí

palivových ty£í

Havárie s tavením aktivní zóny reaktoru (AZ) byly p·vodn¥ ozna£ovány jako ha-

várie zahrnující degradaci AZ. V sou£asné dob¥ se pro n¥ nej£ast¥ji pouºívá výraz

t¥ºké havárie, ale lze se setkat i s termínem nadprojektová havárie (beyond design

basis accident, BDBA). T¥ºkou havárii lze de�novat r·znými zp·soby: [59]

� International Atomic Energy Ageny (IAEA): T¥ºké havárie je taková ha-

várie, jejíº havarijní podmínky jsou t¥º²í neº havarijní podmínky maximální

projektové havárie (design basis accident, DBA) a zahrnují i podstatnou

degradaci AZ. [67]

� United States National Regulatory Commission (US NRC): T¥ºká ha-

várie je typ havárie, který m·ºe vyºadovat zásah bezpe£nostních systém· v

mí°e v¥t²í, neº se p°edpokládalo. [66]

� Institut de Radioprotection et de Sûreté Nucléaire (IRSN): Termín t¥º-

ká havárie se vztahuje k události, která zp·sobuje podstatné po²kození re-

aktorového paliva, které m·ºe vést ke kompletnímu tavení AZ. Ve sv¥tle

preventivních opat°eních zavedených provozovateli jsou tyto havárie vysoce

nepravd¥podobné. Uvoln¥ní radioaktivních produkt· do ºivotního prost°edí

by v²ak mohlo mít váºné následky, a proto jsou t¥ºi²t¥m d·leºitého výzku-

mu. [63]

� Státní ú°ad pro jadernou bezpe£nost (SÚJB): T¥ºká havárie je BDBA,

p°i které do²lo k váºnému po²kození a ztrát¥ struktury AZ reaktoru nebo

palivových soubor·, a která m·ºe vést k radia£ní nehod¥. Pro lehkovodní

reaktory (light water reactors, LWR) se t¥ºká havárie ztotoº¬uje s havárií

spojenou s významným tavením AZ. [74]

Výzkum t¥ºkých havárií zapo£al s p°elomem 70. a 80. let 20. století v souvislosti

s vydáním záv¥re£né Rasmussenovy zprávy (1978), která upozor¬ovala na to, ºe
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pravd¥podobnost tavení AZ je vy²²í, neº se o£ekávalo. 1 Tato £ísla neodpovídala

p°evaºujícím p°edstavám o jaderné bezpe£nosti, a proto se za£aly hledat zp·soby,

jak t¥ºkým haváriím zabránit nebo alespo¬ zmírnit jejich následky. [4]

Nejprve probíhaly experimenty s tavením palivových ty£í a pozd¥ji do²lo k roz-

voji rozsáhlé experimentální databáze zam¥°ené na porozum¥ní pr·b¥hu a násled-

k· t¥ºkých havárií a vývoji specializovaných t¥ºkohavarijních kód·. 2 [41] Havárie

2. bloku americké jaderné elektrárny Three Mile Island (TMI-2) tyto snahy je²t¥

posílila a potvrdila pot°ebu rozvoje jaderné bezpe£nosti. Na jedné stran¥ zp·sobila

opravdový ²ok pro celý jaderný pr·mysl i regula£ní ú°ady a na druhé stran¥ byla

d·kazem toho, ºe LWR m·ºe ohrozit ve°ejnost pouze v p°ípad¥ havárie s tavením

AZ. Po této události se výzkum a zavedená opat°ení d¥lí do t°í po sob¥ jdoucích

fází: [4]

1. V první °ad¥ byla zavedena zmír¬ující opat°ení zam¥°ená proti ur£itým násled-

k·m tavení AZ. Mezi prvními riziky, která se °e²ila, byl problém postupného

p°etlakování kontejnmentu vedoucí k jeho moºnému prasknutí £i reakce dolní

£ásti kontejnmentu s roztaveným kóriem (roztavenými komponentami AZ)

vyteklým po selhání tlakové nádoby reaktoru (TNR).

2. Ve druhé fázi (mezi lety 1982 a 1985) se stal výzkum prevence a mírn¥-

ní t¥ºkých havárií systemati£t¥j²í (provád¥ní pravd¥podobnostních studií a

vývoj mechanistických model·). Do²lo k ozna£ení dal²ích jev·, které byly

za°azeny mezi riziky, jako nap°íklad vysokotlaká sekvence tavení AZ, exploze

vodíku, parní exploze uvnit° £i vn¥ TNR.

3. T°etí £ást výzkumu t¥ºkých havárií za£ala po havárii 4. bloku jaderné elek-

trárny (JE) v �ernobylu. Zam¥°uje se na zavád¥ní pasivních bezpe£nostních

opat°ení a na prevenci úniku radioaktivních produkt·. Aplikovaná omeze-

ní jsou p°ísn¥j²í neº ta, uplatn¥ná ve druhé fázi (kv·li eliminaci £i redukci

1Tato hodnota pravd¥podobnosti (°ádov¥ 1 na 20 000 reaktorrok· pro tehdy provozovaných

zhruba 500 blok·) p°edpovídala, ºe by k tavení AZ m¥lo docházet v pr·m¥ru jednou za 40 let.

Vzhledem k tomu, ºe v¥t²ina tehdej²ích reaktor· byla provozována p°ibliºn¥ 20 let, nebyl tento

výhled do budoucna moc konej²ivý. Nicmén¥ stejná Rasmussenova zpráva zárove¬ p°edpokládala,

ºe pouhé jedno ze 100 tavení AZ by mohlo zp·sobit zdravotní následky (do 10 ob¥tí na ºivot¥). [4]
2V Evrop¥ probíhal za mezinárodní spolupráce pod patronací IRSN program Phébus FP, v rámci

kterého probíhaly experimenty s tavením AZ na prototypech palivových svazk· se ²t¥pnými produk-

ty, primárním okruhu a kontejnmentu p°edstavující typ systém· tlakovodních reaktor· západního

typu (PWR). [5]
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nutnosti evakuace populace a opat°ení zam¥°ených na dekontaminaci úze-

mí). [4]

V sou£asné dob¥ se klade velký d·raz na udrºení integrity kontejnmentu (d·-

sledky havárií TMI-2 a 4. bloku JE v �ernobylu), zaji²t¥ní celistvosti TNR a udrºení

kória uvnit° TNR a na °e²ení dal²ích technických problém· (uvol¬ování a p°esun

²t¥pných produkt·, zaplavení po²kozené AZ, uchladitelnost trosek, zmír¬ování ta-

vení AZ). Po havárii JE Fuku²ima se objevila nutnost dále zkoumat podobu nových

opat°ení, která by vedla k omezení vysokoteplotní oxidace palivového pokrytí v pá-

°e, k vylep²ení systém· pro spalování vodíku a ventilace kontejnmentu. [41, 5]

1.1 T¥ºká havárie se ztrátou chladiva a fenomeno-

logický popis její inicia£ní události

T¥ºké havárie mohou být, za p°edpokladu mimo°ádného selhání za°ízení, zp·so-

beny stejnými p°í£inami vedoucími k DBA. Havárie se ztrátou chladiva (loss of

coolant accidents, LOCA), které jsou DBA, p°edstavují komplex vzájemn¥ váza-

ných jev· a proces·, které se velmi obtíºn¥ modelují a analyzují. Hlavním d·vodem

je dosud omezený stupe¬ poznání n¥kterých termohydraulických proces·, jejich

komplexní vzájemná vazba, náro£nost matematického aparátu a technické obtí-

ºe s experimentálním ov¥°ováním. Za sou£asného stavu je proto nutné provád¥t

ur£ité zjednodu²ující p°edpoklady umoº¬ující analýzu tohoto procesu. [38, 48]

Prvním zjednodu²ením je rozd¥lení pr·b¥hu LOCA havárie na £ty°i základní

fáze:

1. blow-down - odtlakování a vyprázdn¥ní primárního okruhu,

2. re�ll - op¥tovné zaplavení spodního prostoru TNR,

3. re�ood - op¥tovné zaplavení AZ reaktoru,

4. dlouhodobé dochlazování AZ. 3 [48]

3Uvedené rozd¥lení platí pouze v p°ípad¥, ºe úsp¥²n¥ zasáhne systém havarijního chlazení AZ

(emergency core cooling system, ECCS). V opa£ném p°ípad¥ nastává tavení AZ ohrani£ené níz-

kotlakou, respektive vysokotlakou sekvencí. Nízkotlaká sekvence probíhá jako LOCA zp·sobená

prasknutím hlavního primárního potrubí s následným neomezeným oboustranným výtokem chladi-

va (large break LOCA, LB LOCA), p°i které se nepoda°ilo op¥tovné zaplavení AZ nebo ustavení

trvalé p°irozené cirkulace. K vysokotlaké sekvenci m·ºe dojít p°i úplném výpadku energetických

zdroj· v£etn¥ rezervních dieselgenerátor·.
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Obrázek 1.1: Zatíºení palivového pokrytí p°i LB LOCA (Fq - celkový koe�cient

nerovnom¥rnosti výkonu, tedy pom¥r maximální hustoty výkonu ke st°ední hustot¥

výkonu). [24]

1.1.1 Klasi�kace jev· probíhajících v pr·b¥hu t¥ºké LOCA ha-

várie

V rámci t¥ºkých LOCA havárií má z hlediska moºných ú£ink· na okolí nejv¥t²í

vliv LB LOCA. 4 [48] P°i havárii LB LOCA dochází k bezpe£nému odstavení

reaktoru, nicmén¥ je nutné z AZ spolehliv¥ a dlouhodob¥ odvád¥t zbytkové teplo,

které se generuje jaderným rozpadem ²t¥pných produkt·. [24] V p°ípad¥ selhání

op¥tovného zaplavení AZ dojde k sloºitým fyzikáln¥-chemickým a radiologickým

jev·, které se v pr·b¥hu r·zných fází nehody odehrávají v sekvencích. Tyto jevy a

s nimi související fáze t¥ºké havárie se typicky d¥lí do dvou skupin:

� jevy probíhající uvnit° TNR (in-vessel): výtok chladiva prasklinou v primár-

ním okruhu £i p°epou²t¥cím ventilem (blow-down), pokles hladiny chladiva

v reaktoru nejen v d·sledku jeho výtoku, ale i vypa°ování zbylé vody zp·-

sobeného zbytkovým teplem (boil-o� ), zah°ívání a odkrývání AZ (heat-up),

odkrytí AZ (core uncovery), oxidace kovových povrch· v AZ a produkce vodí-

ku, selhání palivových ty£í, uvol¬ování, p°esun a usazování produkt· ²t¥pení,

4Tento typ havárie p·vodn¥ p°edstavoval DBA slouºící p°i návrhu havarijních systém·, zejména

ECCS.
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p°enos tepla, fyzikální a chemické interakce mezi jednotlivými komponenta-

mi AZ, po²kození AZ (core damage), zm¥na její geometrie (change of core

geometry) - tyto zm¥ny spadají do £asné fáze t¥ºké havárie; poté následu-

je postupné hroucení AZ na dno TNR, formování bazénu kória, protavení

konstruk£ních £ástí reaktoru (nosný ro²t AZ, aj.), parní exploze ve spodní

sm¥²ovací komo°e TNR, protavení £i selhání TNR a uvoln¥ní roztaveného

kória do budovy kontejnmentu. [48, 59]

� d¥je odehrávající se vn¥ TNR (ex-vessel): pohyb roztaveného materiálu

do spodní £ásti ²achty reaktoru, parní exploze v ²acht¥ reaktoru, tepelné

a chemické interakce mezi troskami AZ a konstrukcí kontejnmentu (beto-

nové základy, apod.), chování kontejnmentu, tvorba nekondenzovatelných,

p°ípadn¥ výbu²ných plyn·, uvol¬ování, p°esun a odstra¬ování radioaktivních

produkt·, ho°ení a exploze ho°lavých plyn· (vodík, CO), selhání kontejn-

mentu. [41, 48]

Dal²í £ást této práce se zam¥°uje na d¥je, které se v pr·b¥hu t¥ºké havárie po-

dílí na nebo ovliv¬ují produkci vodíku. Ta je rovn¥º úst°edním jevem zkoumaným p°i

experimentu QUENCH-06, jehoº simulace pomocí výpo£tového kódu MELCOR je

obsahem aplikované £ásti této práce. Na základ¥ kon�gurace tohoto experimentu

se (pokud není uvedeno jinak) dále uvaºuje pravoúhle uspo°ádaný svazek palivo-

vých ty£í PWR s palivovým pokrytím ze zirkoniové slitiny typu Zircaloy-4 (Zry-4).

Palivový svazek neobsahuje ºádný neutronový absorbér (Ag-In-Cd ani B4C).

1.2 Jevy probíhající b¥hem t¥ºké havárie uvnit° TNR

Pr·b¥h in-vessel fáze t¥ºké havárie rozhoduje o zatíºení kontejnmentu ²t¥pnými

produkty (jejich uvoln¥ným mnoºstvím, tedy zdrojovým £lenem), vodíkem i kóriem,

které do n¥j v pr·b¥hu ex-vessel fáze p°ite£e. In-vessel fázi je proto nutné správn¥

popsat a odhadnout mnoºství a vlastnosti jejích produkt·. [5]

1.2.1 Oxidace komponent AZ v pr·b¥hu odpa°ování chladiva

a zah°ívání AZ

Proudící pára generovaná odpa°ováním chladiva chladí p°eh°áté palivové ty£e, ale

zárove¬ se p°i vysokých teplotách panujících v AZ chová jako silné okysli£ova-

dlo a zvy²uje potenciál pr·b¥hu siln¥ exotermické chemické reakce. [18] Oxidace
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materiál· AZ souvisí s produkcí vodíku a tepla, které m·ºe p°i teplotách kolem

1 500K p°evý²it i zbytkové teplo (nad 1 800K aº 10krát). Parametry, které ur£ují

mnoºství tepla uvoln¥né oxida£ními reakcemi jsou: teplota, plochy vystavené oxi-

daci, stupe¬ preoxidace, ochranný ú£inek oxidické vrstvy, existence nízkoteplotních

eutektických tavenin v AZ (nap°íklad v d·sledku interakce Inconelu se zirkoniem

£i nerezové oceli s materiálem absorbéru neutron·) a typ oxida£ní atmosféry. 5

Oxidace zp·sobuje p°echod kovových materiál·, nap°íklad zirkonia, na materiály

keramické, ZrO2. R·st teploty zp·sobený oxidací komponent AZ je p°ímým d·-

sledkem praskání ochranných oxidických �lm· zejména konstrukcí ze Zry-4. Tyto

praskliny se urychlen¥ oxidují a rovn¥º dochází k oxidaci nov¥ odhalených povrch·

pevné i roztavené Zry-4. 6 [5, 18]

Následující vztahy popisují reakce kovových £ástí AZ a paliva p°i teplotách nad

1 300K s vodní párou:

Zr + 2H2O ! ZrO2 + 2H2 + 576kJ=molZr; 7

2Cr + 3H2O ! Cr2O3 + 3H2 + 2 � 186kJ=molCr;

F e +H2O ! FeO +H2 + 3kJ=molF e;

UO2 + xH2O ! UO2+x + xH2:

Z hlediska chování AZ se za nejd·leºit¥j²í povaºuje oxidace Zry-4 v pá°e, a£koli v

n¥kterých p°ípadech hraje oxidace jiných materiál· (zejména B4C) stejn¥ d·leºitou

roli. Oxidace nerezové oceli tvo°ící pokrytí °ídicích ty£í a dal²ích konstruk£ních

£ástí reaktoru je, s výjimkou velmi vysokých teplot, energeticky tém¥° neutrální a

oxidace paliva v pá°e je zanedbatelná. [41, 22, 26]

1.2.1.1 Nastín¥ní mechanismu oxidace Zry-4 p°i zah°ívání AZ

8 Na tomto míst¥ jsou uvedeny pouze základní informace týkající se oxidace Zry-

4 v pr·b¥hu t¥ºké havárie. Této problematice je v¥novaná £ást Vysokoteplotní

oxidace palivového pokrytí.

5Dusík (nap°íklad v p°ípad¥ oxidace za p°ístupu vzduchu) urychluje kinetiku oxidace a nedosta-

tek páry (steam starvation) ovliv¬uje kvalitu oxidického povlaku.
6K nár·stu teploty v pr·b¥hu znovuzaplavení AZ bylo pozorováno pouze v p°ípad¥ experiment·,

ve kterých byly proudící pá°e vystaveny taveniny s obsahem zirkonia jako nap°íklad v p°ípad¥

experiment· typu QUENCH.
7Teplot¥ � 1 500K odpovídá entalpie 595 kJ/mol Zr.
8Jiné zirkoniové slitiny neº Zry-4 se chovají jinak. Jejich kinetika oxidace je pon¥kud rozdílná

(viz £ást Slitiny zirkonia).
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Oxidace zirkonia je °ízena r·stem teploty v d·sledku zbytkového tepla (reálné

havárie £i in-pile experimenty) nebo elektrického p°íkonu (out-of-pile experimen-

ty) a tepelných ztrát. Od teploty 1 300K se za£íná projevovat chemická energie z

exotermické oxidace zirkonia, která zp·sobuje zvý²ený oh°ev a která m·ºe, v p°í-

pad¥ nedostate£ného odvodu tepla do chladiva, vést k nekontrolovatelnému r·stu

teploty (obvykle p°i teplotách nad 1 500K). Teplotní závislost oxidace zirkonia po-

pisuje Arrheni·v zákon. B¥hem oxidace se na povrchu palivového pokrytí vytvá°í

typické t°ívrstvé uspo°ádání: vn¥j²í k°ehká vrstva ZrO2, st°ední k°ehká vrstva �-Zr

stabilizovaného rozpu²t¥ným kyslíkem (�-Zr(O)) proti p°echodu do � fáze zirko-

nia, a základní materiál v � fázi obsahující men²í mnoºství rozpu²t¥ného kyslíku.

V p°ípad¥ prasknutí palivového pokrytí m·ºe oxidace probíhat v blízkosti místa

prasknutí nafouknutého pokrytí taktéº na vnit°ním povrchu. [22, 18]

Rychlost oxida£ní reakce je °ízena difúzí aniont· kyslíku p°es vrstvu ZrO2, kte-

rá se vyzna£uje nedostatkem aniont·. Parabolická kinetika, která je p°edpokladem

Arrheniova zákona, se z hlediska hmotnostního p°ír·stku, tlou²´ky oxidické vrstvy

(£tvere£ná (tetragonální) oxidická struktura) a vrstvy �-Zr(O) uplat¬uje nad tep-

lotou 1 323K. Pod teplotou 1 173K se z hlediska r·stu oxidické vrstvy projevuje

kubická kinetika (jednoklonná (monoklinická) struktura oxidu), ale r·st �-Zr(O)

vrstvy z·stává parabolický. V pr·b¥hu del²í doby (> 30minut p°i teplot¥ zhruba

1 200K) se charakter oxidace m¥ní na oxidaci odlupováním oxidického povlaku

(breakaway oxidation), která se vyzna£uje lineární kinetikou r·stu oxidické vrstvy.

Tato skoková zm¥na rychlosti r·stu oxidické vrstvy, p°i které se ale rychlost r·stu

� vrstvy nem¥ní, nastává p°i teplot¥ 1 853K. Ve stejné teplotní oblasti p°echází

struktura oxidu z tetragonální na kubickou. [22]

Data prokazující jakoukoli závislost rychlosti oxida£ní reakce na tlaku systému,

druhu materiálu £i obsahu (< 10%) ne£istot v pá°e (nap°íklad p°ítomnost dusíku)

nejsou pro vysoké teploty v dostate£ném mnoºství k dispozici. Jedinou závislostí,

která byla v tomto ohledu do této doby zji²t¥na, je, ºe vysoká koncentrace vo-

díku (p°i > 50% parciálního tlaku) oxida£ní reakci tlumí. Rychlost oxidace Zry-4

je primárn¥ °ízena dostupností vodní páry v AZ a difúzí kyslíku. V oblasti niº²ích

teplot (� 1 500K) je oxidace omezena zejména difúzí kyslíku do Zry-4. Nicmén¥

jakmile maximální teplota AZ p°ekro£í 1 500K� dochází, v d·sledku redukce ú£in-

ku pozitivní zp¥tné vazby mezi teplotou AZ a rychlostí oxidace zp·sobené r·stem

tlou²´ky vn¥j²í oxidické vrstvy, k omezení oh°evu AZ a sníºení oxida£ní rychlos-
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ti. 9 Nicmén¥ d°íve neº v AZ zoxiduje ve²keré mnoºství Zry-4, je ochranný ú£inek

oxidického povlaku p°emoºen r·stem rychlosti difúze kyslíku do Zry-4, která je

p°ímo úm¥rná teplot¥. S rostoucí teplotou AZ se více neº teplotní závislost oxi-

dace projevuje význam in-vessel termohydraulických podmínek, zejména zvý²ené

koncentrace vodíku v horní £ásti AZ £i sníºení rychlosti produkce páry v d·sled-

ku sníºené hladiny chladiva, které, zejména v horní £ásti AZ, omezuje maximální

rychlost oxidace. [41, 22]

1.2.1.2 Oxidace nerezové oceli za vysokých teplot

Pro oxida£ní reakce nerezové oceli v oblasti vysokých teplot neexistuje dostatek

dat. Její oxidický povlak se skládá z n¥kolika vrstev. P°i del²ích £asových úse-

cích (více neº 6 - 28minut) se nad teplotou 1 273K, projevuje parabolická kinetika

oxidace, i kdyº v první fázi m·ºe mít lehce lineární charakter. Oxida£ní kinetika

nerezové oceli nad teplotou 1 425K p°edstihne kinetiku Zry-4, av²ak pro daný

hmotnostní p°ír·stek je uvoln¥né teplo ve srovnání se Zry-4 desetinové. [22]

1.2.2 Chemické interakce Inconelu se zirkoniem a vytvá°ení

eutektických tavenin

Inconel je druh korozivzdorné slitiny niklu, chromu a ºeleza £i molybdenu, ze které

se pro jaderný pr·mysl vyrábí nap°íklad distan£ní m°íºky. Experimentáln¥ se zjisti-

lo, ºe k jejich tavení a selhání dochází pod teplotou tavení Inconelu (� 1 723K).

Vytvá°ení prvotních tavenin je zp·sobeno eutektickými interakcemi niklu a dal²ích

komponent inconelové slitiny se zirkoniem, coº bylo ov¥°eno vizuálním pozorová-

ním a m¥°ením teplot v rámci experiment· typu CORA. P°í£inou jejich vzniku je

termodynamická nestabilita komponent z nízkolegovaných zirkoniových slitin, ne-

rezových ocelí a Inconelu. Kritická jsou místa styku distan£ních m°íºek s palivovým

pokrytím, pokrytím neutronových absorbér· £i vodicími trubkami. [52] O za£át-

ku tavení nerozhoduje teplota tavení £istých materiál·, ale chování jejích slitin £i

sm¥sí. Tenké vrstvy ZrO2 na povrchu zircaloyového pokrytí sice oddalují po£átek

chemických interakcí Zry-4 s Inconelem, ale nemohou jim zabránit. P°ed tím je

v²ak nutné tento oxidický povlak rozpustit. �ím v¥t²í je po£áte£ní tlou²´ka ZrO2,

tím déle je eutektickým interakcím zabrán¥no. K po£átku tavení dochází v okolí

teploty 1 273K. Rychlé a úplné roztavení Zry-4 a Inconelu nastává nad teplotou

9Rychlost oxidace se s r·stem tlou²´ky oxidu sniºuje, tj. rychlost oxidace je nep°ímo úm¥rná

tlou²´ce vrstvy oxidu.
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1 523K, tedy asi 200K pod bodem tavení Inconelu. Reak£ní kinetika obou kompo-

nent je sníºena v¥t²ím mnoºstvím kyslíku rozpu²t¥ného v �-Zr(O), které odsouvá

tavení do vy²²ích teplot. [22, 48]

1.2.3 Produkce vodíku jako výsledek oxida£ní reakce kovových

komponent v pr·b¥hu odkrývání AZ

Vodík je produktem oxida£ních reakcí komponent AZ, zejména exotermické re-

akce Zry-4, s vodní párou. 10 Rychlost jeho produkce závisí zejména na teplot¥

zircaloyového palivového pokrytí a na tlou²´ce ochranné oxidické vrstvy. Proces

produkce vodíku b¥hem odkrývání AZ je dostate£n¥ prozkoumaný a t¥ºkohavarijní

výpo£tové kódy nemají problém s jeho modelací. Celkové mnoºství vodíku uvoln¥né

p°ed znovuzaplavením AZ je integrálním m¥°ítkem stupn¥ preoxidace palivového

svazku. [18]

Pro vytvo°ení vhodného návrhu in-vessel i ex-vessel havarijních systém· spa-

lování vodíku je nutná znalost rychlosti produkce vodíku, která v pr·b¥hu t¥ºké

havárie nesmí, spolu s jeho celkovým mnoºstvím, p°ekro£it kritické hodnoty uva-

ºované JE:

� Pasivní autokatalytické rekombinátory pot°ebují ke svému rozb¥hnutí ur£itou

minimální koncentraci vodíku. Pracují zvolna, a proto je nutné správn¥ ur£it

plochu jejich povrchu i jejich umíst¥ní v rámci kontejnmentu.

� Koncentrace vodíku v kontejnmentu se m·ºe stát t¥kavou nedlouho p°ed

dosaºením meze výbu²nosti, coº pouºitelnost pasivních autokatalytických

rekombinátor· omezuje. [27]

Rychlost a míra produkce vodíku, který místem prasknutí primárního okruhu

proniká do kontejnmentu, ovliv¬uje jeho integritu. Na základ¥ oxida£ní kinetiky lze

v p°ípad¥ nem¥nné geometrie AZ míru produkce vodíku v pr·b¥hu t¥ºké havárie

odhadnout. Praskáním, selháním a tavením palivového pokrytí a jeho odtokem se

vytvá°í nové zoxidovatelné plochy a úrove¬ neur£itosti takových odhad· se pod-

statn¥ zvy²uje. V p°ípad¥ velkých PWR o elektrickém výkonu 1 000 aº 1 500MW

se m·ºe celkové mnoºství vodíku uvoln¥ného b¥hem t¥ºké havárie pohybovat v

rozmezí 500 aº 1 500 kg. P°i mísení se vzduchem a soub¥ºné kondenzaci páry

10Po za£átku tavení komponent AZ z jiných materiál· se jejich p°ísp¥vky k celkovému mnoºství

vodíku vyprodukovaného v TNR redukují.
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na chladných st¥nách kontejnmentu m·ºe podle pr·b¥hu havarijních sekvencí do-

cházet ke vzniku t¥kavých sm¥sí vodík-pára-vzduch. Stav, kdy do kontejnemntu

neproudí dostate£né mnoºství páry, které by °edilo plynnou sm¥s, ovliv¬uje £innost

systém· spalování vodíku v kontejnmentu. Vznícení takové sm¥si by mohlo vést k

velkým tlakovým zatíºením st¥n kontejnmentu a ohrozit jeho t¥snost. 11 [22, 26,

5]

1.2.4 Nafouknutí, praskání a selhání palivového pokrytí v d·-

sledku vysokých teplot

Vysokoteplotní zk°ehnutí palivového pokrytí má za následek poru²ení £ásti pa-

livových ty£í. Celkový po£et poru²ených palivových ty£í závisí na mechanických

vlastnostech zirkoniové slitiny palivového pokrytí. V pr·b¥hu LB LOCA dochází

obecn¥ k poklesu tepelné vodivosti a taºnosti materiál· palivových ty£í i dal²ích

konstruk£ních materiál·, ale teplotní koe�cient roztaºnosti, mez kluzu a k°ehkost

t¥chto materiál· rostou. Schopnost odolávat mechanickým namáháním v první

fázi havárie závisí p°edev²ím na mí°e zk°ehnutí palivového pokrytí vlivem oxidace.

Oxidace rovn¥º zvy²uje teplotu tavení materiál· AZ a sniºuje jejich tepelnou vodi-

vost a hustotu, coº se odráºí v chování palivového pokrytí (nafukování, prasknutí,

selhání). [22, 48]

Ke ztrát¥ p·vodní geometrie AZ m·ºe docházet postupn¥, b¥hem n¥kolika mi-

nut aº hodin, v teplotním rozsahu od 1 000 do 3 000K. Konkrétní £asový a teplotní

pr·b¥h siln¥ závisí na konkrétních materiálech, prvotním odkrytí AZ, rychlostech

jejího zah°ívání, tlaku v systému a celkové termohydraulické odezv¥ JE. Geomet-

rie AZ se m¥ní hlavn¥ s nár·stem lokální teploty AZ, a tak v¥t²ina t¥chto zm¥n

m·ºe nastat v r·zných oblastech AZ sou£asn¥. V po£áte£ních fázích p°echodo-

vých událostí, které v £ase obvykle vedou ke zvý²ení maximální a pr·m¥rné teploty

AZ a v pr·b¥hu nízkotlakých havarijních sekvencí dochází p°i dosaºení teploty AZ

kolem 1 000 - 1 200K k nafouknutí palivového pokrytí (ballooning) a praskání pa-

livových ty£í. Nafouknutí palivového pokrytí nastane v p°ípad¥, ºe tahové nap¥tí,

zp·sobené rozdílem tlak· nap°í£ tlou²´kou pokrytí, p°esáhne mez kluzu materiálu,

a to zejména aº po p°echodu do � fáze zirkonia. Z hlediska uchladitelnosti AZ

by dle v²ech dosavadních experiment· nem¥lo nafouknutí palivového pokrytí p°ed-

stavovat ºádný problém. Oxidace takové chování m·ºe oddálit nebo mu dokonce

zamezit a to díky poklesu rychlosti te£ení �-Zr(O) fáze. Existence této vrstvy vede

11Energie uvoln¥ná spálením 1 kg vodíku (120MJ/kg) odpovídá energii 30 kg TNT.
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k nejv¥t²ímu zpevn¥ní materiálu. Jeho dal²ím zah°átím se vytvo°í dvojitá struktura

� fáze rozptýlené v matrici � fáze, jejíº výsledná vy²²í rychlost te£ení odpovídá

slab²í � fázi a dosaºené zpevn¥ní je malé. Do dosaºení hranice �
�
+ � neovliv¬uje

p°ídavek kyslíku v pevném roztoku creepové chování �-Zr. Dal²í následující p°ída-

vek kyslíku p°ispívá k vytvo°ení vn¥j²í vrstvy siln¥j²í � fáze a v jejím d·sledku ke

sníºení rychlosti te£ení. [41, 22, 49, 36]

Hlavními parametry, které ovliv¬ují deformaci a prasknutí palivových ty£í, jsou

nap¥tí, pevnost a teplota. S rostoucí teplotou se sniºuje pevnost, strukturální

integrita i korozní odolnost materiál·. Mechanické vlastnosti dále závisí na vlast-

nostech legur, tlaku v systému, oxidaci v pr·b¥hu p°echodové události a stupni

ozá°ení. Výzkumu oxidace, zk°ehnutí, deformace a prasknutí palivového pokrytí

se v¥novalo mnoho experiment·. V¥t²ina z nich se zam¥°ovala na ur£ení teploty

a tlaku prasknutí a deforma£ního pro�lu jedné £i více palivových ty£í. Z hledis-

ka k°ehnutí do²lo k ur£ení kritérií zaloºených na podílu zbývající � fáze, rozsahu

oxidace a podílu kyslíku v � fázi. Vnit°ní mechanismus deformace lze vysv¥tlit

mechanickým namáháním souvisejícím s vysokým objemovým pom¥rem oxidu ku

spot°ebované kovové matrici. Hlavními d·sledky tohoto druhu zm¥n geometrie

AZ je rozpad vrstvy ZrO2 a základní, k°ehké a na kyslík bohaté, vrstvy �-Zr(O)

zircaloyového palivového pokrytí. [22, 5]

Vnit°ním p°etlakem prasklých palivových ty£í se do primárního okruhu uvolní

plynné ²t¥pné produkty. Tento druh po²kození geometrie AZ zp·sobuje zm¥ny

proud¥ní v AZ d·sledku vytvo°ení loºe trosek a dal²ími zp·soby ovliv¬uje vývin

tepla v d·sledku oxidace:

� zv¥t²ením plochy povrchu palivového pokrytí vyuºitelné pro dal²í oxidaci a

p°estup tepla,

� prasknutím palivového pokrytí pára vnikne do mezery mezi palivovými pele-

tami a nafouknutým pokrytím, kde m·ºe zoxidovat jeho vnit°ní stranu,

� praskáním oxidické vrstvy palivového pokrytí se odhalují nové zoxidovatelné

kovové povrchy. [41]

1.2.5 Tavení a p°esun materiál· konstrukcí AZ v první fázi

t¥ºké havárie

Tavení materiál· AZ je siln¥ ovlivn¥no pro�lem oxidace palivového pokrytí ur£u-

jící mnoºství nezoxidované Zry-4, které p°ispívá k rozpou²t¥ní UO2 a ZrO2, a
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tlou²´kou vrstvy ZrO2 schopnou udrºet na míst¥ roztavenou sm¥s U-Zr-O. [22,

5] Do teploty 2 033K (teplota tavení Zry-4) hraje oxidace Zry-4 v havarijních

sekvencích dominantní úlohu. V rozmezí teplot 2 030 aº 2 130K se za£íná tavit

�-Zr a po dosaºení � 2 400K i �-Zr(O). [16, 20] Tavení palivové ty£e probíhá

podobným zp·sobem jako stékání a tuhnutí vosku po zapálené sví£ce (candling).

V oxida£ním prost°edí se na povrchu ty£e tvo°í tenká vrstva ZrO o vysoké teplo-

t¥ tavení. Roztavené palivo, umíst¥né v tomto oxidickém pouzd°e, si zachovává

p·vodní geometrii. P°i poru²ení oxidické vrstvy za£ne roztavené palivo vzniklými

otvory vytékat na povrch palivové ty£e. Nedostatkem out-of-pile experiment· s

elektricky vyh°ívanými ty£emi je, ºe v pr·b¥hu tavení dochází ke ztrát¥ kontaktu

paliva s topnou ty£í, coº urychluje jeho tuhnutí, ale ve skute£nosti existují uvnit°

paliva zdroje tepla i v pr·b¥hu stékání nataveného paliva. [48]

Odtok roztavené Zry-4 do velké míry závisí na teplotní historii. Ochranný oxi-

dický povlak na vn¥j²ím povrchu pokrytí ho m·ºe zdrºet nebo mu zabránit. V p°ípa-

d¥ rychlých p°echodových událostí (rychlosti oh°evu nad 0,3 aº 0,5 K/s) nebo p°e-

chodových událostí s nízkou úrovní hladiny chladiva v AZ je vytvá°ení ochranných

oxidických vrstev na vn¥j²ím povrchu zircaloyového pokrytí omezeno. Zircaloyové

pokrytí se proto ihned po p°ekro£ení teploty tavení m·ºe p°i absenci ochranného

oxidického povlaku za£ít tavit a odtékat do spodních oblastí AZ. Roztavená Zry-

4 nemá moºnost za£ít rozpou²t¥t UO2. Vytvo°ení silné ochranné oxidické vrstvy

na vn¥j²ím povrchu pokrytí b¥hem pomalej²ích p°echodových událostí (rychlost

oh°evu pod 0,3 aº 0,5 K/s) brání odtoku roztavené Zry-4. Vznik této vrstvy m·ºe

být urychlen p°echodovými událostmi charakterizovanými vícenásobným oh°evem

a zchlazováním AZ s maximálními teplotami pod bodem tavení Zry-4. P°íkladem

takové p°echodové události m·ºe být cyklické otevírání regula£ních ventil· nebo

periodické vst°ikování hydroakumulátor·. St°ední rychlosti po£áte£ního oh°evu AZ

vedou ke kombinaci oxidace ve²keré Zry-4 a jejího odtoku. [41, 5]

Proces oxidace odtékající Zry-4 po selhání palivového pokrytí sice m·ºe dále

pokra£ovat, ale zlep²ený p°estup tepla p°i pohybu taveniny do chladn¥j²ích oblastí

AZ zp·sobí rychlé ochlazení materiálu, zatuhnutí a zmen²ení jeho plochy a ukon£í

proces oxidace. Roztavená Zry-4 po odtoku do chladn¥j²ích oblastí AZ zatuhne na

distan£ních m°íºkách £i v blízkosti vodní hladiny. Ke sníºení oxidace rovn¥º p°ispívá

vytvo°ení p°ekáºek, které zmen²ují plochy povrch· vystavené pá°e. P°esný popis

p°enosu tepla a geometrických zm¥n v tavící se AZ je obtíºný, zejména s ohledem

na nedostatek publikovaných údaj· o vlastnostech taveniny. [41, 48, 5]
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1.2.6 Proces znovuzaplavení odkryté AZ

Znovuzaplavení AZ lze popsat jako havarijní vst°ikování chladiva do po²kozené AZ

za ú£elem jejího zchlazení. Tento d¥j m·ºe vést bu¤ ke zchlazení AZ a zastavení

havárie (dosaºení rovnováhy mezi vývinem tepla a jeho odvád¥ním), nebo k nár·stu

teploty a dal²ímu rozvoji havárie (nedostate£ný chladicí ú£inek systém· havarij-

ního dochlazování produkující mnoºství páry pro oxidaci palivového pokrytí). [48,

36] Vyzna£uje se rovn¥º komplikovanou termohydraulikou s r·znými reºimy prou-

d¥ní. Sou£asné modelování tohoto procesu výpo£tovými kódy zahrnuje stále velké

mnoºství neur£itostí, které je nutné pokra£ováním experimentálního i teoretické-

ho výzkumu redukovat. [56] Výchozím stavem p°ed zahájením znovuzaplavení je

odkrytá AZ, která se v d·sledku zbytkového tepla a energie naakumulované p°ed

LB LOCA nep°etrºit¥ zah°ívá. [26]

Podmínky pro úsp¥²né znovuzaplavení AZ lze dle Heringa a Homanna stanovit

z korelace stupn¥ jejího po²kození zp·sobeného znovuzaplavením s dodate£nou

produkcí vodíku v jeho pr·b¥hu. [9] Pro zachování uchladitelnosti AZ je s rostou-

cím stupn¥m jejího po²kození zapot°ebí rostoucí schopnost jejího znovuzaplavení.

Ú£innost chlazení rovn¥º ovliv¬ují: hmotnostní pr·tok a zp·sob vst°ikování chla-

diva, pr·to£ný pr·°ez, teplota a tlak chladícího systému reaktoru (RCS, reactor

cooling system) p°i zaplavení, návrh AZ i p°edchozí pr·b¥h teplot. 12 [9, 18] Z

analýzy dat provedené Heringem a Homannem na základ¥ údaj· ze znovuzapla-

vení AZ v pr·b¥hu havárie TMI-2, stejn¥ jako in-pile a out-of-pile experiment·,

vyplývá, ºe p°i dodávání dostate£n¥ vysokého hmotnostního pr·toku chladiva lze

AZ s £aste£n¥ po²kozenými palivovými svazky, v£etn¥ lokální existence trosek,

úsp¥²né znovuzaplavit aº do maximálních teplot � 2 200K p°i zachování dlouho-

dobé uchladitelnosti výsledné geometrie. 13 P°esná kvanti�kace stupn¥ po²kození

znovuzaplavitelného palivového svazku nicmén¥ z·stává problematická, a to nejen

z d·vodu jednorozm¥rného charakteru svazkových experiment· a jejich malého

m¥°ítka, ale rovn¥º kv·li out-of-pile typu v¥t²iny testovacích za°ízení, která je

vybavena oh°íváky z odporových drát· stabilizujících sloupce palivových pelet i v

p°ípad¥ selhání jejich pokrytí. [9] Z výsledk· analýzy experiment· provád¥ných ve

12P°echodové události probíhající p°ed znovuzaplavením vedou k silné oxidaci AZ. Jejich d·sledky

sniºují zoxidovatelné mnoºství Zry-4 pro fázi znovuzaplavení a celkov¥ i dopady oxidace probíhající

v této fázi. [41]
13P°i této teplot¥ uº dochází k lokálnímu tavení � fázi zirkonia (Zr), nicmén¥ je stále niº²í

neº teplota globálního selhání a tavení �-Zr(O) (viz dále £ást Vysokoteplotní oxidace). Výjimkou

jsou testy s absorbéry neutron· z B4C (karbidu bóru), který zp·sobuje vytvá°ení eutektických

nízkoteplotních tavenin. [18]
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zku²ebních za°ízení PBF a LOFT odvodil Cronenberg hmotnostní pr·tok chladiva

o velikosti 1-2 g/s na palivovou ty£, který je nutný pro úsp¥²né znovuzaplavení AZ

zah°áté na teplotu 2 000K a pro zamezení r·stu teploty v d·sledku exotermických

oxida£ních reakcí. [7]

Rychlé zah°ívání a chlazení AZ mohou ovlivnit rychlost úniku ²t¥pných produkt·

(viz experimenty PBF SFD-ST a LOFT/LP-FP-2) a tlak v RCS, který vlivem

produkce velkého mnoºství páry a vodíku b¥hem znovuzaplavení m·ºe rychle vzr·st

(viz havárie TMI-2, kdy p°i tlaku RCS � 6MPa do²lo po za£átku tavení AZ ke

krátkému spu²t¥ní jednoho z hlavních cirkula£ních £erpadel a v d·sledku toho i k

nár·stu tlaku s amplitudou aº 3MPa). [22, 5, 68, 76]

1.2.6.1 Mechanismy chlazení palivových ty£í

P°ed znovuzaplavením je úrove¬ chlazení AZ nedostate£ná. Na chlazení se podí-

lí p°edev²ím proudící pára s uná²enými kapi£kami vody. Typickým je vznik krize

varu druhého druhu (vysu²ení teplosm¥nných povrch·, dryout) a postupné zah°í-

vání palivových ty£í. Za ú£elem obnovení dostate£ného p°estupu tepla se p°eh°áté

palivové ty£e v AZ PWR obvykle zaplavují zdola. 14 [48, 26]

V pr·b¥hu znovuzaplavení � 4metry vysoké AZ reaktoru zaºívají palivové ty£e

r·zné mechanismy chlazení (viz Obrázek 1.2 ). Havarijním vst°ikováním chladiva

zdola vzniká chladící fronta (quench front), která bude v ideálním p°ípad¥ bu-

de postupn¥ stoupat hladkým kanálem a vytvá°et hranici smá£eného pásma. 15

V reálném p°ípad¥ v²ak postup chladící fronty neprobíhá takto zjednodu²en¥, ale

uplat¬uje se p°i n¥m celá °ada dal²ích vliv·, v£etn¥ r·zných stav· povrchu, existen-

ce dal²ích konstrukcí uvnit° chladícího kanálu £i nerovnom¥rnosti rozloºení výkonu.

Horní £ást palivových ty£í m·ºe být chlazena konvekcí páry vznikající v dolní £ás-

ti palivového svazku. S r·stem hladiny chladiva v p°eh°átém palivovém svazku

dochází k p°estupu tepla v dvoufázovému proud¥ní. Blízkost chladící fronty zin-

tenziv¬uje p°estup tepla z palivových ty£í do sm¥si páry a vodních kapek. V oblasti

blánového varu zabra¬uje vysoká teplota palivových ty£í (� 1 300K) op¥tovnému

smá£ení vn¥j²ího povrchu palivového pokrytí a p°estup tepla má malou intenzitu.

P°echod z blánového varu na bublinkový var (Leidenfrostova teplota), p°i kterém

jiº ke smá£ení dochází, je doprovázen silným nár·stem sou£initele p°estupu tepla.

14Existují i varianty vst°ikování chladiva shora AZ nebo kombinovaným zp·sobem. Prozatím

není zcela jasné, který zp·sob vst°ikování chladiva (shora, zdola £i kombinovaný) je pro chlazení

p°eh°áté AZ nejú£inn¥j²í.
15Místo p°echodu blánového varu ve var bublinkový.
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V závislosti na p°echodové události vedoucí k LB LOCA se Leidenfrostova tep-

lota pohybuje od 1 250K aº k 650K. Chlazení palivových ty£í následn¥ probíhá

proud¥ním do chladiva. [26, 36]

Obrázek 1.2: R·zné mechanismy chlazení palivových ty£í b¥hem ideálního p°ípadu

znovuzaplavení. [15]

1.2.6.2 Oxidace komponent AZ v pr·b¥hu znovuzaplavení

P°echod do bublinkového varu a jemu odpovídající rychlá zm¥na efektivity chlazení

m·ºe zp·sobit nap¥tí vedoucí ke vzniku prasklin v oxidické vrstv¥ palivového po-

krytí. Rychlost pohybu chladící fronty závisí p°edev²ím na teplot¥ st¥ny, tlou²´ce

pokrytí, jeho tepelné vodivosti a pravd¥podobn¥ i na stavu jeho povrchu. Obecn¥

ji nelze ztotoºnit s rychlostí pohybu hladiny, kterou je moºno si p°edstavit jako

horizontální hranici, pod kterou se nachází jiº jen jednofázové (kapalné) chladivo,

v znovuzaplavované AZ. Teplotní gradienty, které dosahují maxima v okolí chladící

fronty, mohou vést k odlupování oxidické vrstvy £i selhání palivového pokrytí. Níz-

koteplotní praskání oxidické vrstvy palivového pokrytí nezp·sobuje nár·st teploty
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vlivem oxidace, ale m·ºe ovliv¬ovat uvol¬ování vodíku rozpu²t¥ného v základovém

kovu. Z pohledu oxidace tak není tato teplotní oblast nijak zásadní. [48, 36]

V jiº £áste£n¥ zoxidovaném zircaloyovém pokrytí, zah°átém na vysoké teploty,

se p°i znovuzaplavení v oxidické vrstv¥ a k°ehkém �-Zr(O) vytvá°í praskliny. Tyto

defekty vyvolává nap¥tí, které v d·sledku rozdílu teplotních roztaºností r·zných

vrstev palivového pokrytí p°i chlazení vzniká. K praskání palivového pokrytí, které je

doprovázeno zvý²enou oxidací, m·ºe dojít téº v d·sledku fázové zm¥ny materiálu

b¥hem znovuzaplavení (viz £ást Vysokoteplotní oxidace palivového pokrytí). P°i

teplot¥ 1 473K p°echází ZrO2 z tetragonální na monoklickou strukturu, coº je

doprovázeno skokem v teplotním namáhání. I p°i zm¥n¥ �-Zr na �-Zr dochází

b¥hem rychlého zchlazení ke vzniku nap¥tí a k radiálním teplotním gradient·m. [35,

36]

Produkce vodíku b¥hem znovuzaplavení AZ P°í£iny rychlého nár·stu produk-

ce vodíku v pr·b¥hu znovuzaplavení lze shrnout následujícím zp·sobem:

� Praskání oxidického povlaku zircaloyového pokrytí jako d·sledek velkých me-

chanických nap¥tí generovaných rychlým zchlazením palivových ty£í £i fázo-

vými zm¥nami materiálu b¥hem chlazení. Praskliny p°edstavují nové povrchy

kovové Zry-4 vystavené oxidaci, která má za následek lokální r·st teploty a

dal²í rychlé uvol¬ování vodíku.

� Podle podmínek okolního prost°edí m·ºe Zry-4 v oblasti vysokých teplot fun-

govat jako spot°ebi£ i zdroj vodíku. Absorpce vodíku siln¥ závisí na morfologii

oxidického povlaku. Otev°ené praskliny oxidických povlak· vzniklé odlupová-

ním oxidu vedou ke zna£n¥ vy²²ím koncentracím vodíku v kovu neº by se

podle jeho parciálního tlaku v paroplynné sm¥si dalo o£ekávat. Zdrojový £len

vodíku m·ºe ovlivnit absorpce a rozpustnost vodíku v Zry-4 v pr·b¥hu oxi-

dace vedoucí ke k°ehnutí palivového pokrytí a pozd¥j²ímu uvol¬ování vodíku

b¥hem znovuzaplavení AZ. 16 [26, 56, 18, 36]

Mnoºství vodíku vyprodukovaného p°ed a v pr·b¥hu znovuzaplavení mezi sebou

ºádným zp·sobem nekoreluje. Prost°ednictvím existujících korelací pro oxidaci Zry-

4 v pá°e prozatím nelze nár·st produkce vodíku b¥hem znovuzaplavení spolehliv¥

predikovat. [18, 36]

16Rozpustnost vodíku v ZrO2 je velmi nízká.
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1.2.6.3 Zm¥na geometrie AZ v d·sledku oxidace b¥hem znovuzaplavení

Ztráta hermeti£nosti v p°ípad¥ £ásti palivových ty£í m·ºe být v pr·b¥hu znovuza-

plavení AZ zp·sobena vlivem teplotního ²oku. Schopnost jim odolávat p°i dochla-

zování AZ závisí p°edev²ím na mí°e zk°ehnutí palivového pokrytí vlivem oxidace.

Ke zm¥nám geometrie spojeným s fragmentací palivového pokrytí m·ºe v této fá-

zi t¥ºké havárie docházet kdykoli, jakmile konstrukce AZ absorbovala dostate£né

mnoºství kyslíku a zk°ehla. [41, 22, 48]

Oxid vytvo°ený na povrchu palivového pokrytí v d·sledku oxidace se aº do své

teploty tavení povaºuje za k°ehký materiál. Mikrostruktura zoxidovaného zircaloy-

ového palivového pokrytí siln¥ ovliv¬uje jeho schopnost odolávat tepelným ²ok·m

b¥hem znovuzaplavení. Dominantní úlohu v tomto sehrává vrstva � fáze vyzna-

£ující se vysokou taºnosti, která zamezuje vzniku prasklin a zastavuje r·st trhlin

vzniklých ve vrstvách oxidu a v � fázi. Kyslík obsaºený v �-Zr sniºuje její taºnost,

a to zejména p°i nízkých teplotách. [36]

Rychlost chlazení b¥hem fázové p°em¥ny � ! � ovliv¬uje mikrostrukturu

p°em¥n¥né � fáze a tedy i lomové vlastnosti materiálu (viz Obrázek 1.3 ). Obecn¥

lze konstatovat, ºe:

� s nár·stem rychlosti chlazení b¥hem fázové p°em¥ny (� 5 aº 100K/s) se v

p°em¥n¥né � fázi sniºuje rozsah p°erozd¥lení kyslíku a podíl oblastí ochuze-

ných o kyslík,

� pokud b¥hem oxidace p°i teplot¥� 1 600K p°esáhne obsah kyslíku v materiá-

lu � 0,9 hmotnostních%, zmen²í se ú£inek rychlosti chlazení na p°erozd¥lení

kyslíku. [36]

Obrázek 1.3: B¥hem znovuzaplavení z teplot 873 nebo 973K dochází p°i nízkých

rychlostech chlazení k obnovení taºnosti materiálu (fraktogra�e zobrazující lomové

chování p·vodní �-Zr. [43]
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B¥hem oxidace p°i teplotách < 1 600K a pomalých rychlostech chlazení b¥-

hem fázového p°echodu (� 5K/s) dochází k nejednotnému uspo°ádání kyslíku v

p°em¥n¥né � fázi. Kyslík je p°erozd¥len mezi k°ehká � zrna sloupcového tvaru a

taºné oblasti mezi zrny. K jednodu²²í iniciaci praskliny dochází v oblastech boha-

tých na kyslík. Naopak oblasti s jeho nedostatkem bývají taºn¥j²í. �í°ení trhlin skrz

p°em¥n¥nou � fázi, ve které je kyslík p°erozd¥len, je sloºit¥j²í neº skrz relativn¥

homogenní materiál, který odpovídá vysokým oxida£ním teplotám a rychlostem

chlazení (� 100K/s). Pomalej²í chlazení vytvá°í mikrostrukturu, která je odoln¥j²í

v·£i tepelným ²ok·m. [36]

Proces fragmentace zk°ehnutých materiál· palivových ty£í je p°i teplotách niº-

²ích neº 1 500K relativn¥ dob°e znám jiº z výzkumu zam¥°eného na k°ehnutí

pokrytí v pr·b¥hu DBA. Zm¥na geometrie p°i vy²²ích teplotách jiº do velké míry

závisí na geometrii po²kozené AZ v £ase znovuzaplavení. V oblastech, kde palivové

ty£e z·stávají relativn¥ netknuté a maximální teploty se pohybují pod bodem tave-

ní Zry-4, m·ºe dojít k fragmentaci paliva i pokrytí a k jejich £áste£nému zhroucení

a vytvo°ení loºe pevných trosek. V oblastech, kde palivové ty£e z·stávají relativ-

n¥ netknuté, ale maximální teploty jiº p°esahují bod tavení zircaloyového pokrytí,

mohou z·stat palivové pelety relativn¥ beze zm¥n i v p°ípad¥, ºe se v¥t²ina zirca-

loyového pokrytí jiº roztavila. Tato relativní stabilita sloupc· palivových pelet je

zp·sobena rozpou²t¥ním UO2 roztavenou Zry-4. Tím dochází k pronikání roztave-

ného zirkonia do prasklin v palivovém pokrytí i do mezer mezi palivovými peletami

a pokrytím. Tento proces sva°í palivové pelety dohromady. Ov²em existují zde dv¥

výjimky. Pokud tavení a odtok roztavené Zry-4 prob¥hne p°íli² rychle, dojde b¥hem

znovuzaplavení ke zhroucení palivových pelet, nebo´ roztavená Zry-4 nemá dosta-

tek £asu na to proniknout na rozhraní palivových pelet a do jejich prasklin. Pokud

je palivo po del²í dobu vystaveno pá°e, zp·sobí oxidace UO2 b¥hem znovuzaplavení

rozpad palivových pelet po hranicích zrn. [5]

Schopnost zoxidovaného pokrytí odolat zatíºením plynoucím ze znovuzaplavení

ur£ují:

� Maximální oxidace pokrytí: Vypo£ítaná celková oxidace palivového pokrytí by

nikde nem¥la p°ekro£it 17% celkové tlou²´ky palivového pokrytí p°ed oxida-

cí. Celková oxidace znamená celkovou tlou²´ku kovového pokrytí, z které by

se v p°ípad¥ p°em¥ny ve²kerého absorbovaného a místn¥ zreagovaného kys-

líku vytvo°il stechiometrický ZrO2. P°i dodate£né oxidaci vnit°ního povrchu

pokrytí by m¥l být do oxidace zahrnut i tento povrch. Tlou²´ka palivového

pokrytí p°ed oxidací znamená tlou²´ku s ohledem na p°edpokládané namá-
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hání v d·sledku prasknutí, deformace nebo napuchání.

� Tlou²´ka vrstvy � fáze o dané koncentraci kyslíku: Vypo£ítaná tlou²´ka po-

krytí

s � 0,9 hmotnostními% kyslíku zaloºená na pr·m¥rné tlou²´ce st¥ny by m¥la

být v jakémkoli míst¥ v¥t²í neº 0,1mm. [36]

Druhé kritérium je aplikovatelné bez ohledu na teplotu oxidace, po£áte£ní

tlou²´ku st¥ny, tlou²´ku st¥ny po tlakové deformaci a celkový obsah kyslíku v

pokrytí, nebo´ zohled¬uje reálné uspo°ádání kyslíku a kinetiku r·stu vrstev. [36]

Vý²e zmín¥ná kritéria kvalitativn¥ ur£ují selhání pokrytí b¥hem znovuzaplavení. K

selhání zoxidovaného palivového pokrytí p°ispívají následující faktory:

� prudké radiální a axiální teplotní gradienty v blízkosti chladící fronty, které

vedou k odlupování oxidického povlaku,

� fázová p°em¥na oxidu a s ní spojená zm¥na teplotní roztaºnosti,

� interakce palivové pelety s pokrytím (pellet-cladding interaction, PCI) v d·-

sledku r·zné teplotní roztaºnosti palivových pelet i st¥ny palivového pokry-

tí. [41, 36]

Geometrické zm¥ny AZ v pr·b¥hu havárie LB LOCA mohou ucpáním pr·to£-

ných pr·°ez· mezi jednotlivými palivovými ty£emi zkomplikovat obnovu chlaze-

ní. Rovnom¥rnost obvodového rozloºení teplot rozhodujícím zp·sobem ovliv¬uje

obvodovou deformaci palivového pokrytí. V p°ípad¥ nerovnom¥rného charakteru

z·stávají maximální teploty lokalizované v horkých místech a nedochází ke vzniku

rozsáhlých obvodových deformací. Dle xperimentálních zji²t¥ní nep°esahuje zablo-

kování pr·to£ného pr·°ezu vlivem obvodové deformace palivového pokrytí 60%,

coº podstatn¥ neovliv¬uje schopnost ECCS. [48]

1.2.7 Dopady rozdílných konstrukcí AZ £i TNR na pr·b¥h t¥º-

ké havárie

Mnoho z doposud provedených studií se zam¥°ovalo na chování palivových svazk·

a materiál· typických pouze pro PWR a varné reaktory (BWR). Dopady alter-

nativních návrh· AZ a TNR v²ak mohou i p°es rozdílné reakce v d·sledku jiných

teplot tavení nebo vznik slitin s niº²ím bodem tavení napomoci lep²ímu pochopení

t¥ºkohavarijních jev·. [41]
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V p°ípad¥ typického t¥ºkovodního reaktoru s horizontálními pr·to£nými tlako-

vými kanály (PHWR), ve kterých m·ºe docházet k pr·hybu horizontálních palivo-

vých svazk· a jejich dotyku s vnit°ní st¥nou pr·to£ných kanál·, se mohou zm¥ny

geometrie palivového kanálu p°i teplotách nad 1 000-1 200K do zna£né míry od-

li²ovat od zm¥n v LWR se svislými palivovými svazky. V PHWR má roztavený

materiál tendenci se lokáln¥ hromadit, nebo´ se tavenina m·ºe p°emis´ovat pouze

do spodní £ásti palivových kanál·. V tomto p°ípad¥ m·ºe dojít ke zvý²ení po£tu

p°ekáºek omezujících pr·tok v jednotlivých kanálech. Tyto p°ekáºky mohou mít

i p°íznivý ú£inek, nebo´ brání pá°e ve vstupu do kanál· a omezují vznik vodíku.

Naproti tomu plá²´ AZ tlakovodního reaktoru východního typu (VVER), který ob-

sahuje velké mnoºství nerezové oceli, m·ºe v p°ípad¥ t¥ºké havárie zafungovat

jako velký zdroj produkce vodíku. A£koli jsou návrhov¥ celkem podobné PWR,

mohou v pr·b¥hu t¥ºké havárie JE s VVER, zejména se star²ími typy, vykazovat

v celkové odezv¥ významné rozdíly. Dodate£né zásoby vody pom¥rné k celkovému

výkonu AZ v n¥kterých VVER, mohou vést k oddálení odkrytí AZ neº je tomu u

PWR ekvivalentního výkonu. [41, 10]

1.2.7.1 Oxidace a tavení komponent AZ odli²ných konstrukcí

Chování AZ, zejména její zah°ívání, zp·sobené oxidací, a tavení jejích materiál·,

siln¥ závisí na jejím sloºení a uspo°ádání. Ve v¥t²in¥ provozovaných energetických

reaktor· se pouºívá keramické palivo z UO2 a palivové pokrytí na bázi zirkonio-

vých slitin. I v p°ípad¥ rozdílných konstrukcí AZ £i TNR se proto uplat¬ují výrazné

dopady oxidace zirkonia, s men²ími rozdíly v d·sledku reálného sloºení slitin. Na-

p°íklad kinetika oxidace slitin zirkonia a niobu (Nb) je o n¥co niº²í neº u Zry-4, a

proto m·ºe být rychlost zah°ívání AZ zp·sobeného vysokoteplotní oxidací o n¥co

niº²í neº p°i pouºití ekvivalentního mnoºství Zry-4. Oxidace a tavení dal²ích ma-

teriál· AZ (materiály distan£ních m°íºek) m·ºe mít na její chování d·leºité, i kdyº

zna£n¥ r·znorodé dopady. V d·sledku silné interakce Inconelu a nerezové oceli se

zircaloyovým pokrytím za vzniku slitin s nízkým bodem tavení dochází p°i relativn¥

nízkých teplotách (1 500 aº 1 700K) ke zni£ení distan£ních m°íºek z t¥chto mate-

riál·. Naproti tomu zircaloyové distan£ní m°íºky setrvají na svém míst¥ do vy²²ích

teplot (2 000 aº 2 100K, a v p°ípad¥ jejich velké oxidace i do teplot vy²²ích). [41,

5]
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1.3 Vysokoteplotní oxidace palivového pokrytí

Vysokoteplotní koroze zirkoniových slitin v oxidujících plynech (vodní pá°e) je dru-

hem elektrochemické koroze, p°i které dochází k rozru²ování materiálu p·sobením

okolního prost°edí. Dochází ke znehodnocování povrchové vrstvy, ale také vnit°ní

struktury materiálu. Oxida£ní reakce probíhá prost°ednictvím následujících pocho-

d·:

1. p°ísun kyslíku k povrchu kovu,

2. adsorpce kyslíku,

3. disociace molekuly kyslíku na atomy,

4. rozpu²t¥ní kyslíku v kovu aº do jeho nasycení,

5. vytrºení iontu z kovové vazby a p°evedení do vazby oxidické. [53]

Po adsorbování kyslíku, a prob¥hnutí dal²í chemické reakce vznikne na povrchu

kovu, K, oxid. Jeho nukleací a nár·stem do stran dojde ke zformování souvislého

povlaku, který základní kov pod ním chrání. M·ºe ale rovn¥º dor·st do neochran-

ného rozsahu, který je doprovázen r·znými defekty v£etn¥ dutin, mikroprasklin a

porozity, jak je schematicky zachyceno na Obrázku 1.4 . Tyto jevy zp·sobují zvý-

²ení kinetiky oxidace. Radiální praskliny na povrchu se vytvá°ejí v oxidické vrstv¥

a poté i v �-Zr(O) vrstv¥. [39, 54]

Oxidaci kovu, K, ve vodní pá°e lze popsat:

K +H2O ! KO +H2: (1.1)

Obecn¥ji

xK + yH2O ! KxOy + yH2: (1.2)

Oxid KxOy vytvo°ený na povrchu kovu dle Obrázku 1.4 se stává bariérou

mezi základovým kovem a oxida£ním prost°edím. Chemické a fyzikální vlastnosti

oxidického �lmu ur£ují zásadním zp·sobem kinetiku oxidace a ºivotnosti za°ízení

vystaveného vysokoteplotním oxida£ním prost°edím. [54]

Koroze zirkoniových slitin v pá°e souvisí zejména s oxidací zirkonia, kterou

zp·sobuje kyslík vznikající radiolýzou vody. Kyslík se v malém mnoºství rozpou²tí i v

kovu, ale po p°ekro£ení meze termodynamické rozpustnosti se na kovovém povrchu
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Obrázek 1.4: Tvorba oxidického povlaku a r·st jeho tlou²´ky b¥hem vysokoteplotní

oxidace kovu. [54]

vytvo°í ZrO2. 17 Vzniklý oxid je ochranný, nebo´ omezuje p°ístup oxida£ních sloºek

k základnímu kovu. [32]

Mechanismus oxidace spo£ívá ve vnit°ní migrací iont· kyslíku skrz oxidickou

vrstvu, bu¤ p°es hranice zrn nebo skrz celý objem. R·st oxidické vrstvy na po-

vrchu kovu záleºí na kinetice difúze kyslíku skrz tuto vrstvu. Kinetika koroze se s

rostoucí oxidickou vrstvou zpomaluje. Rychlost koroze je °ízena p°enosem atomo-

vých sloºek v ochranné oxidické vrstv¥, bu¤ prost°ednictvím difúze kyslíku nebo

difúzí elektron·. Pro zachování elektroneutrality jsou tyto procesy nutn¥ svázány.

Legury ovliv¬ují p°enos elektron· £i kyslíku v oxidické vrstv¥. Pokud není zirko-

nium legované, je p°enos elektron· v ZrO2 obtíºný, nebo´ se jedná o elektrický

izolant. [39]

Zaji²t¥ní strukturální integrity palivového pokrytí v pr·b¥hu LB LOCA havárie

17V²echny zirkoniové komponenty mají ve stavu po výrob¥ na svém povrchu obvykle tenký

oxidický �lm (2 - 5 nm).
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je klí£ové ze dvou d·vod·:

� palivové pokrytí je první bariérou zadrºující ²t¥pné produkty,

� je nutné zajistit krátkodob¥ i dlouhodob¥ uchladitelnou geometrii AZ. [43]

P°i teplotách p°esahujících 1 300K p°ispívá teplo vzniklé vysoce exotermic-

kou oxidací Zry-4 v pá°e podstatnou mírou (srovnatelnou ke zbytkovému teplu)

k zah°ívání AZ. Rychlost zah°ívání AZ (mén¥ neº 1K/s) zp·sobená zbytkovým

teplem se v experimentu LOFT-FP-2, v d·sledku dodate£ného vývinu tepla zp·-

sobeného oxidací Zry-4, rapidn¥ zvý²ila o jeden °ád. [22, 23, 31] I kdyº konkrétní

d·sledek oxidace závisí do ur£ité míry na typu analyzované p°echodové události,

je exponenciální zvý²ení oxidace zircaloyového pokrytí p°i teplotách p°esahujících

1 500K, zp·sobující velmi rychlé zvý²ení teploty AZ, charakteristickým rysem t¥º-

kohavarijních experiment· a simulací JE. Prudký nár·st teploty paliva je p°ímým

d·sledkem pozitivní zp¥tné vazby mezi teplotou a oxidací Zry-4 ve vodní pá°e. [22,

5]P°i teplotách nad 1 850K dochází k fázové zm¥n¥ molekulární struktury oxidu

(z tetragonální na kubickou) vyzna£ující se vy²²í difuzivitou kyslíku, coº má za

následek velký, tém¥° skokový nár·st rychlosti oxidace. Teploty palivových ty£í a

neporu²ených komponent AZ se tak rychle zvý²í na teplotu vy²²í neº je bod tavení

Zry-4. Jakmile maximální teploty AZ p°esáhnou bod tavení Zry-4, stane se ná-

sledná teplotní odezva AZ, zejména její nejvy²²í a nejniº²í pr·m¥rná teplota, siln¥

závislou na udrºované oxidaci Zry-4. [41, 22] Vzhledem k tomu, ºe celkové mnoº-

ství tepla vzniklého oxidací Zry-4 je dost velké na to, aby se maximální teploty

AZ dostaly nad úrove¬ 3 000K £i k bodu tavení palivových ty£í, je její mnoºství

p°idané do AZ omezeno (Obrázek 1.5 ):

1. dostupností páry v AZ,

2. difúzí vodní páry skrz hrani£ní vrstvu palivového pokrytí bohatou na vodík

(hydrogen blanketing),

3. difúzní rychlostí kyslíku skrz vn¥j²í vrstvu ZrO2 a základní kovový materiál

Zry-4 pod ní. [5]

1.3.1 Absorpce a produkce vodíku v pr·b¥hu vysokoteplotní

oxidace

P°i reakci zirkonia s vodní párou vzniká ZrO2 a atomární vodík (proton):

Zr + 2H2O ! ZrO2 + 2H2 (1.3)
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Obrázek 1.5: Nákres vytvo°ení vrsvy ZrO2 a �-Zr(O) a koncentrace kyslíku v

jednotlivých vrstvách. [5]

Zr + 2H2O ! ZrO2 + 4H (1.4)

Proton uvoln¥ný oxidací zirkonia se spojí s dal²ím protonem a vytvo°í plynný

vodík (rovnice 1.3) nebo difunduje do zirkonia (rovnice 1.4), kde vytvá°í hydri-

dy zirkonia. V¥t²ina proton· vytvo°ených b¥hem oxidace se spojí a vytvo°í plynný

vodík, ale £ást vodíku difunduje v pr·b¥hu korozního procesu do kovu skrz oxidic-

kou vrstvu. Zirkonium má velmi nízkou rozpustnost vodíku (asi 80 hmotnostních

ppm p°i 583K a 200 hmotnostních ppm p°i 673K). 18 Po p°ekro£ení meze roz-

pustnosti vodíku v kovu se vodík vysráºí ve form¥ hydridu zirkonia, který vede

k r·zným typ·m defekt·: vodíkovému zk°ehnutí, vzniku puchý°·, ztrát¥ lomo-

vé houºevnatosti, zpoºd¥nému hydridickému praskání (delayed hydride cracking),

zrychlení koroze a radia£nímu r·stu. Podíl absorbovaného vodíku fH vyjad°uje podíl

vodíku absorbovaného k vodíku uvoln¥nému b¥hem korozní reakce. Celkové mnoº-

ství absorbovaného vodíku je úm¥rné tlou²´ce oxidu (s r·stem oxidické vrstvy se

rychlost absorpce vodíku sniºuje, ale v okolí p°echodové oblasti oxidu se m·ºe op¥t

zvý²it). Konstanta úm¥rnosti, kterou p°edstavuje podíl absorbovaného vodíku, se

m¥ní s teplotou, £asovou délkou koroze i s typem slitiny. [39]

fH =
H absorbovaný v palivovém pokrytí

H produkovaný p°i korozi

1.3.2 Zirkonium,oxid zirkoni£itý a slitiny zirkonia: jejich struk-

tura a základní vlastnosti

Jako alotropický kov se zirkonium vyskytuje ve dvou modi�kacích - � a �. Níz-

koteplotní �-Zr má t¥sn¥ uspo°ádanou hexagonální m°íºku a je stabilní aº do

teploty � 1 136K. Vysokoteplotní modi�kace zirkonia, �-Zr, má kubickou, pro-

storov¥ st°ed¥nou m°íºku a je stabilní aº do teploty 2 123K, coº je teplota tavení

zirkonia. [3]

18Ppm (parts per million) - po£et £ástic na milion, 10�6.
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1.3.2.1 Oxid zirkoni£itý a jeho fázové p°em¥ny

Kompaktní zirkonium se p°i zah°átí na 673 aº 873K pokrývá tenkou vrstvou oxi-

du. [3] Nad teplotou �! � p°echodu zirkonia (nad teplotou (�+ �)! � zm¥ny

zirkoniových slitin) reaguje pára s �-Zr za vzniku povrchové vrstvy ZrO2 a st°ední

vrstvy �-Zr(O). 19 [19] Kinetika oxidace do zna£né míry závisí na orientaci zrn

b¥hem r·stu tenkých oxidických vrstev. S rostoucí tlou²´kou vrstvy vedou rozdíly

v kinetice oxidace jednotlivých zrn ke zna£nému nár·stu nap¥tí a vzniku trhlin na

hranicích zrn, odd¥lujících rychle a pomalu oxidující oblasti. [6, 75] Monoklinická

fáze ZrO2 je stabilní do teploty 1 473K a nad ní se m¥ní na fázi tetragonální

(viz Obrázek 1.6 ). P°i zchlazování je � ! � p°echod obvykle bainitický, ale

p°i velmi vysokých rychlostech chlazení (nad 500K/s) dochází k martenzitickému

p°echodu. [57] Kinetika a teplota fázové � ! � zm¥ny zirkonia i p°echodu oxidu z

tetragonální na monoklinickou strukturu p°i chlazení ovliv¬ují creepové vlastnosti

palivového pokrytí i praskání a odlupování jeho oxidického povlaku. [43, 36]

Obrázek 1.6: Alotropické fáze ZrO2. [2]

U slitin, stejn¥ jako u £istých kov·, dochází s fázovou p°em¥nou v tuhém stavu

u nové fáze i ke zm¥n¥ struktury a vlastností. V tomto ohledu se m·ºe výrazn¥

projevit teplotní závislost koe�cientu difúze. Difúzní fázové p°em¥ny v tuhém stavu

probíhají prost°ednictvím postupného r·stu nové fáze a pom¥rn¥ pomalým posu-

vem mezifázové hranice. Difúzní p°em¥ny jsou zp·sobeny difúzí atom· z oblasti

jedné fáze do druhé, zatímco bezdifúzní (st°ihové) p°em¥ny, které se uskute£¬ují za

podstatn¥ vy²²ích rychlostí, probíhají st°ihovým mechanismem podobným plastické

deformaci. [64] Martenzitická p°em¥na je zvlá²tním p°ípadem st°ihové p°em¥ny, p°i

které st°ihovým mechanismem vzniká, p°i rychlém ochlazování intersticiální slitiny,

metastabilní krystalová struktura. [69]

19Legury p°ítomné v zirkoniových slitinách m¥ní teplotu � ! � p°echodu v oblasti 150K, ve

které ob¥ fáze koexistují. [57]
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1.3.2.2 Obvyklé legury a ne£istoty zirkonia

Zirkonium má silnou a�nitu ke kyslíku i vodíku a tvo°í s nimi stabilní oxidy i hydridy.

Kyslík a vodík jsou p°itom jedny z nejd·leºit¥j²ích prvk· ovliv¬ujících fyzikální a

mechanické vlastnosti £istého zirkonia i jeho slitin. Ú£inky ne£istot v zirkoniu na

jeho vlastnosti:

� zlep²ení korozní odolnosti: ºelezo,

� zvý²ení tvrdosti: kyslík (pro obsah < 0,5 hmotnostních% má zanedbatelný

ú£inek na korozní odolnost a pevnost),

� zhor²ení korozní odolnosti: vápník, ho°£ík, k°emík, chlor (ale pouze p°i p°e-

kro£ení obvyklého mnoºství, které se pohybuje v rozmezí < 0,001 5 aº

0,002 5 hmotnostních%),

� znatelné zhor²ení korozní odolnosti zirkonia: dusík, hliník, titan, uhlík,

� zhor²ení taºnosti zirkonia i jeho slitin: uhlík, vodík, k°emík, chlor, fosfor,

�uor,

� zv¥t²ení ú£inného pr·°ezu pro záchyt tepelných neutron·: kadmium, bor,

hafnium, kobalt. [72]

Legury se pouºívají zejména pro zlep²ení technických vlastností, v p°ípad¥ zir-

konia to jsou zejména korozní odolnost v horké vod¥ a mechanická pevnost (zvý-

²ení meze kluzu a houºevnatosti, sníºení rychlosti te£ení). Nej£ast¥j²í legury, které

jsou obnaºeny v zirkoniových slitinách a které mají nejniº²í dopad na vlastnosti

pot°ebné v jaderném pr·myslu jsou kyslík, cín a niob. Ostatní legury jako ºelezo,

chrom, nikl, a dal²í, se pouºívají pouze v omezených koncentracích (celkov¥ pod

0,5%). [57] V této £ásti jsou uvedeny hlavní legury zirkoniových slitin spolu s

krátkým popisem jejich vlastností:

� Kyslík je vysoce rozpustný v �-Zr. V binárním systému Zr-O vytvá°í homo-

genní tuhý roztok aº do � 27 hmotnostních% kyslíku (viz Obrázek 1.7 ).

P°i vysokých teplotách se stabilizuje na �-Zr(O). Ur£ité mnoºství kyslíku,

°ádov¥ � 1 000 ppm, lze najít i v technicky £istém zirkoniu. B¥hem dal²í-

ho zpracování a pouºití toto mnoºství roste. P°idává se, obvykle v mnoºství

600 - 1 200 ppm, pro zvý²ení meze pevnosti bez toho, aniº by sniºoval korozní

odolnost. Vysoké koncentrace kyslíku (> 2 000 ppm) sniºují taºnost zirkoni-

ových slitin. Nejv¥t²í m¥rou se podílí na ovlivn¥ní mechanických vlastností
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zirkonia a jeho slitin - zejména pevnosti a tvrdosti p°i nízkých i vysokých

teplotách. [57, 64]

� Vodík je v malém mnoºství (°ádov¥ do � 0,001 hmotnostních%) obsaºen i

v technicky £istém zirkoniu. Jeho vysoká pohyblivost v zirkoniové matrici mu

umoº¬uje pronikat z povrchu do vnit°ního objemu materiálu. Rozpustnost

vodíku v zirkoniu je v porovnání s kyslíkem velmi malá. Ve slitinách zirko-

nia se rozpustnost vodíku váºe na obsah legur, nap°íklad niobu. P°ítomnost

kyslíku redukuje rozpustnost vodíku. Za ur£itých podmínek dochází k proni-

kání vodíku i skrze ochrannou oxidickou vrstvu. Ve vnit°ním objemu slitiny

se poté vytvá°í k°ehké hydridy, které výrazn¥ ovliv¬ují mechanické vlastnosti

materiálu a jeho odolnost proti poru²ení. [3, 57, 64]

� Cín roz²i°uje oblast �-Zr a jeho maximální rozpustnost v � fázi je 9 hmot-

nostních% p°i teplot¥ 1 213K. P°idává se pro zlep²ení korozní odolnosti

zirkoniové slitiny. P·vodn¥ se p°idával v koncentracích 1,2 - 1,7%, zejména

pro zmír¬ování ²kodlivých ú£ink· dusíku (mnoºství pot°ebné ke kompenzaci

ú£inku 300 ppm dusíku je � 1% cínu). V zirkoniové slitin¥ bez obsahu dusíku

cín korozní odolnost zhor²oval, proto je v sou£asnosti jeho podíl o n¥co men²í

(pro zachování dobrých creepových vlastností). [57]

� �elezo, chrom a nikl jsou p°i svých obvyklých koncentracích pln¥ rozpust-

né v �-Zr, nicmén¥ v �-Zr je jejich rozpustnost velmi nízká. V této oblasti

vytvá°ejí malé £ástice (precipitáty) intermetalických fází, jejichº velký po£et

urychluje r·st pomalu oxidujících zrn. Uspo°ádání precipitát· dle velikosti

siln¥ koreluje s kinetikou koroze. Lep²í odolnost v·£i uniformní korozi zir-

koniových slitin zp·sobuje obsah velkých precipitát·. S nár·stem pr·m¥r·

t¥chto £ástic z 0,05 do 0,1�m nebo v¥t²ích se koroze palivového pokrytí

v reaktoru znateln¥ zmen²í. Jejich hlavním p°ínosem je vytvo°ení podmínek

pro tvorbu rovnom¥rné a siln¥j²í oxidické vrstvy s mnohem men²ím sklonem

k odlupování. [57, 64]

� Niob (kolumbium) se pouºívá za ú£elem zlep²ení korozní odolnosti. Stabi-

lizuje oblast �-Zr, kterou p°i vysokých teplotách dokáºe roz²í°it do celého

pevného roztoku mezi ryzím zirkoniem a ryzím niobem. Fázová transformace

� $ � nastává p°i � 893K a 18,5 atomových% niobu. V p°ípad¥ zirkoni-

ové slitiny Zr1%Nb, se kterou se lze setkat u VVER a reaktor· s varnými

kanály (RBMK) pod ozna£ením E110 nebo M5 pro PWR, odpovídá koncen-
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trace niobu v zirkoniové matrici ve stavu po výrob¥ maximální rozpustnosti

v blízkosti teploty monotektoidní p°em¥ny, která je vy²²í neº rozpustnost za

provozní teploty. [57, 64]

Obrázek 1.7: Binární fázový diagram soustavy zirkonium-kyslík. [1]

1.3.2.3 Slitiny zirkonia a pr·b¥h jejich oxidace

Slitiny zirkonia se vyzna£ují malým ú£inným pr·°ezem pro záchyt tepelných ne-

utron· a výbornými mechanickými a korozními vlastnostmi. V jaderném pr·myslu

se vyuºívají pro výrobu palivového pokrytí i pro pouºití v tlakových kanálech, pa-

livových kanál· a distan£ních m°íºek v¥t²iny PWR a BWR, a dokonce i PHWR

typu CANDU (Canadian deuterium uranium). [39, 3, 17]

Historicky první zirkoniová slitina, slitina zirkonia s 2,5 hmotnostními,% cínu ty-

pu Zircaloy-1, se poprvé pouºila v komer£ní JE Shippingport v 60. letech 20. století.

Obsah cínu byl kv·li ²patné korozní odolnosti posléze zredukován. Náhodná konta-

minace jedné taveniny Zircaloy-1 kousky nerezové oceli p°inesla v d·sledku malých

p°ídavk· ºeleza, chromu a niklu velké zlep²ení jejích vlastností. Optimalizace slo-

ºení slitiny vedla k vytvo°ení Zircaloy-2. Její nevýhodou byl obsah niklu, který
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cín niob ºelezo chrom nikl kyslík síra

Zircaloy-1 2,5 0,12

Zircaloy-2 1,2-1,5 0,07-0,2 0,1 0,05 0,12

Zircaloy-3 0,25 0,25 0,12

Zry-4 1,2-1,7 0,18-0,24 0,1 0,1-0,14

M5 0,8-1,2 <500 ppm 0,11-0,16 10-35 ppm

E110 1 100 ppm 0,05-0,07

Zr2,5Nb 2,5-2,7 <650 ppm 0,12-0,15

E125 2,5-2,6 0,04-0,07

Zirlo 1 1 0,1 0,09-0,12

E635 1,2 1 0,35 0,05-0,07

Tabulka 1.1: Sloºení n¥kterých zirkoniových slitin (koncentrace v hmotnostních%

£i ppm). [57, 28]

zp·soboval absorpci velkého mnoºství vodíku. 20 Nahrazení niklu ºelezem a chro-

mem o stejném mnoºství vedlo k vytvo°ení Zry-4, jejímº hlavní legurou s p°ibliºn¥

1,5 hmotnostními% je stále cín. [39, 57]

Slitiny zirkonia s p·vodn¥ vysokými koncentracemi niobu (aº 4%) se vyvíjely v

Kanad¥, Rusku a USA. Pro vyuºití na palivové pokrytí BWR nebyly moc vhodné,

a tak se jejich vývoj v USA brzy zastavil. Výsledky pouºití slitiny Zr2,5%Nb pro

výrobu tlakových kanál· byly celkem uspokojivé, zejména kv·li její malé absorpci

vodíku, a proto pokra£ovala její technická optimalizace v Kanad¥ i Rusku. 21 Stejná

slitina jako E110 v p°ípad¥ VVER a RBMK, ale s kontrolovanými p°ím¥semi ºeleza

a síry, se nyní pod ozna£ením M5 vyuºívá v n¥kterých PWR, nebo´ má lep²í korozní

odolnost neº Zry-4. [57]

Oxidace zirkoniových slitin K nejv¥t²ím rozdíl·m mezi r·znými zirkoniovými

slitinami dochází v rozmezí teplot 870 - 1 320K. P°i vy²²ích teplotách dochází k

men²ím, ale stále podstatným, variacím. Kinetika oxidace se °ídí rychlostí r·stu po-

vrchového oxidického povlaku, který probíhá ideáln¥ podle parabolického nebo, za

niº²ích teplot, podle kubického zákona r·stu oxidu. Odlupování oxidického povlaku

(vytvo°ení vrstevnatých a popraskaných oxidických povlak·, které jiº základní kov

nechrání) zp·sobuje u v²ech zirkoniových slitiny s výjimkou M5 a vrstvy D4 ma-

teriálu DUPLEX p°echod z kubické nebo parabolické kinetiky na kinetiku lineární

20Nikl p°ispíval k hydrolýze vody a bránil op¥tovnému slu£ování vodíku s kyslíkem.
21Tato slitina se stále vyuºívá pro tlakové kanály CANDU reaktor·.
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nebo, p°i teplotách pod 1 323K, po ur£itém £ase na kinetiku je²t¥ rychlej²í (viz

Obrázek 1.8 ). Odloupávání oxidického povlaku je zp·sobeno fázovým p°echodem

oxidu z monoklinické na tetragonální fázi. B¥hem experiment· se odloupávání pro-

jevilo pouze u E110, ale po pr·chodu teplotní oblastí fázového p°echodu se op¥t

vytvá°el celistvý ochranný oxid (viz Obrázek 1.9 ). [18]

Obrázek 1.8: Hmotnostní p°ír·stek na jednotku plochy v pr·b¥hu oxidace v pá°e

p°i teplot¥ 1 273K r·zných materiál· palivového pokrytí. [18]

Obrázek 1.9: R·zné fáze ZrO2 p°i teplot¥ 1 273K na povrchu zirkoniových slitin

E110 a M5. [43]
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Oxidace E110 Základní mechanismy oxidace jsou pro E110 i Zry-4 totoºné

(tvorba t°ívrstvé struktury na povrchu kovu). P°ítomnost niobu, který stabilizuje

�-Zr, zvy²uje rozpustnost kyslíku v �-Zr a �-Zr fázích a vytvá°í nepravidelná (�-

�)-Zr fázová rozhraní s typickými �-Zr(O) jehlicemi rostoucími v �-Zr. P°em¥na

(�! �)-Zr teoreticky za£íná p°i teplot¥ 883K a kon£í p°i 1 153K, nicmén¥ aº do

1 023K se slitina chová jako �-Zr. V okolí 1 773K dochází k p°em¥n¥ krystalické

m°íºky z tetragonální na kubickou. [52]

Vlastnosti oxidického povlaku E110 závisí na oxida£ním prost°edí. Oxidický

povlak vytvo°ený v pá°e pod teplotou 1 023K (existence �-Zr) má ochranný cha-

rakter, ale po krátkém £ase se m·ºe odd¥lovat od oxidického povlaku vytvo°eném

nad 1 023K. Nový oxid má sv¥tlou barvu, je propustný pro vodík a jeho reak£ní

kinetika vykazuje parabolické chování. Mnoºství vodíku v E110 m·ºe dosáhnout aº

2 000 ppm (v pr·m¥ru 1 500 ppm). Oxidický povlak vytvo°ený v argonové atmosfé-

°e se vyzna£uje parabolickou kinetikou r·stu a je £erný, ale mnoºství absorbovaného

vodíku je zredukováno na 10 ppm, coº se blíºí hodnotám pro Zry-4. [52]

Rozdíly ve vysokoteplotní oxidaci Zry-4 a E110 Za provozních podmínek se

E110 vyzna£uje lep²í korozní odolností neº standardní Zry-4. Nicmén¥ za vyso-

kých teplot absorbuje E110 v¥t²í mnoºství vodíku, je k°eh£í a na jejím povrchu

se vytvá°í oxid hor²í kvality. [52] Ze záv¥r· experiment·, které porovnávaly vliv

obou slitin (QUENCH-06 se Zry-4 a QUENCH-12 s E110) a p°íslu²ných geomet-

rií (QUENCH-06 pro PWR a QUENCH-12 pro VVER) obecn¥ vyplývá, ºe slitina

E110 je k odlupování náchyln¥j²í neº Zry-4. 22 [52, 17]

Obrázek 1.10: Porovnání pr·°ez· palivových svazk· experiment· QUENCH-06 a

QUENCH-12 na vý²kové úrovni 550 mm. [71]

22Oba experimenty prob¥hly dle velmi podobného protokolu tak, aby byly rozdíly v konceptech

PWR a VVER jednodu²e patrné. V p°ípad¥ QUENCH-06 k ºádnému odlupování nedo²lo. B¥hem

QUENCH-12 do²lo ve vý²kové úrovni maximální teploty, tj. 950mm k vytvo°ení bazénu taveniny,

nesouvislému odtoku taveniny, rozpou²t¥ní oxidického povlaku a oxidaci taveniny (viz Obrázek

1.10 ). [71]
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Mikrostruktury oxidických povlak· Zry-4 a E110 jsou si velmi podobné. Hmot-

nostní p°ír·stky i tlou²´ku vrstev ZrO2 a �-Zr(O) lze pro ob¥ slitiny v ²irokém

rozmezí teplot a £asu popsat zákonem parabolické kinetiky. 23 Absolutní hodno-

ty hmotnostních p°ír·stk· �-Zr(O) jsou pro E110 obdobné t¥m pro Zry-4. Fáze

�-Zr(O) se v p°ípad¥ E110 pohybuje po hranicích zrn sm¥rem do kovové matrice

mnohem d°íve neº u Zry-4, a proto je v kovové £ásti E110 více kyslíku. Nespojitosti

v pr·b¥hu kinetiky oxidace jsou zp·sobeny zm¥nami morfologie povlaku (pevnost,

odlupování, porozita, a dal²í). [52] S r·stem teploty odráºí kinetika oxidace obou

slitin fázové zm¥ny povrchové vrstvy ZrO2 z monoklinické na tetragonální a ku-

bickou. Rostoucí podstechiometrie (zvy²ující se x ve vzorci ZrO2�x) zp·sobuje

zvý²ení difúzních koe�cient· kyslíku a tudíº i zvý²ení oxida£ní kinetiky. P°echod od

parabolické (nebo v p°ípad¥ niº²ích teplot kubické) kinetiky oxidace na rychlej²í

lineární kinetiku zp·sobuje odlupování oxidického povlaku, které je do jisté míry

ovlivn¥no i drsností daného povrchu. 24 [71]

Nejv¥t²í rozdíly mezi E110 a Zry-4 se, i p°es malé zm¥ny v jejich sloºení

(> 98 hmotnostních% Zr), projevují v souvislosti s odlupováním oxidických povla-

k·, které vede ke zvý²ené oxidaci, absorpci vodíku a v d·sledku toho ke k°ehnutí

a brzkému selhání palivového pokrytí. Teplotní rozsah, ve kterém k n¥mu dochá-

zí, se u obou slitin li²í, ale v obou p°ípadech za£íná proces oxidace parabolickou

kinetikou, která se s rostoucí teplotou m¥ní v lineární. K odlupování za vy²²ích

teplot (� 1 273K) dochází snáze u Zry-4 neº u E110 (její aktiva£ní energie je

niº²í neº pro E110). V rozsahu niº²ích teplot (873K aº 1 273K) je tomu naopak.

P°echod na lineární kinetiku probíhá u Zry-4 náhle, zatímco u E110 je spí²e po-

stupný. Kritická tlou²´ka oxidického povlaku, p°i které k odlupování dochází, roste

s teplotou od n¥kolika �m (p°i 873K) aº k 70�m pro Zry-4 £i 30�m pro E110

(p°i 1 273K). [71] Do teplot 1 273K vykazuje oxidický povlak E110 p°i tlou²´-

kách men²ích neº 20�m vrstevnatý charakter. Vrstvy jsou volné a nedostate£n¥

k sob¥ p°iléhají. P°i teplotách nad 1 373K se struktura oxidického povlaku m¥ní,

vrstvy jsou siln¥j²í a pevn¥ji provázané. V oblasti teplot, p°i kterých se odlupování

jiº neprojevuje (� 1 370K), se uplatn¥je op¥t parabolická kinetika a ob¥ slitiny se

chovají podobn¥. [17]Korozní odolnost E110 a Zry-4 se v experimentech m¥nila

v závislosti na teplot¥ a podmínkách prost°edí. P°i teplotách 970 - 1 279K m¥-

23Rychlostní koe�cient hmotnostního p°ír·stku i tlou²´ky vrstvy ZrO2 lze popsat p°ímkovou

funkcí p°evrácené hodnoty teploty (Arrheni·v graf).
24Na le²t¥ných povr²ích se vytvá°el lesklý £erný oxid, ale na povr²ích z výroby docházelo k

odlupování oxidického povlaku. [17]

46



la oxidická vrstva E110 vrstevnatou strukturu. Toto chování se u Zry-4 v je²t¥

výrazn¥j²í mí°e pozorovalo aº p°i teplotách mezi 1 220 a 1 320K. [52, 17]

Fázová � ! � zm¥na zirkonia probíhá v p°ípad¥ E110 p°i teplot¥ o 100K niº²í

neº u Zry-4, coº ovliv¬uje termomechanické jevy odehrávající se p°i chlazení mezi

1 100 a 1 300K, zejména pak plastickou deformaci a praskání palivových ty£í, viz

Obrázek 1.11 ). [10]

Obrázek 1.11: Tlak p°i prasknutí palivového pokrytí VVER (E110) a PWR

(Zircaloy-4). [10]

Shrnutí hlavních rozdíl· oxidace Zry-4 a E110:

� Kinetika vysokoteplotní oxidace v pá°e palivového pokrytí z materiálu E110 je

podobná té pro Zry-4. Hlavní rozdíly spo£ívají v oxidickém povlaku, absorpci

vodíku a (�-�)-Zr fázovém rozhraní, které ovliv¬uje k°ehkost materiálu. P°i

teplotách niº²ích neº 1 273K má oxidická vrstva E110 vrstevnatou strukturu,

v rámci které se tlou²´ka jednotlivých vrstev pohybuje okolo 20�m.

� �-Zr(O) fáze roste v p°ípad¥ E110 do �-Zr podél hranic zrn i p°i niº²ích

oxida£ních podmínkách, k £emuº v rámci Zry-4 nedochází. [52]

1.3.3 Termodynamika vysokoteplotní oxidace

Termodynamika oxidace ur£uje, zda je reakce 1.2 za daných podmínek uskute£-

nitelná. [54] Prost°ednictvím fázových p°em¥n (transformací) se soustavy snaºí
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dosáhnout, nebo se alespo¬ p°iblíºit, stavu s minimální hodnotou volné entalpie

(Gibbsovy energie). P·sobením vn¥j²ích sil (teplota a tlak) na rovnováºnou hete-

rogenní soustavu se vyrovnáním chemických potenciál· prost°ednictvím p°echodu

£ásti hmoty z jedné fáze do druhé ustaví nová termodynamická rovnováha sousta-

vy. K polymorfním p°em¥nám jedné modi�kace v druhou dochází v tuhém stavu

polymorfních kov·. Rozdíly jednotlivých skupenství a strukturních stav· spo£ívají

v odli²ném uspo°ádání a volnosti pohybu atom·. U slitin m·ºe navíc docházet

ke zm¥nám chemického sloºení. Nejvýznamn¥j²ími p°em¥nami kovových soustav,

které jsou v¥t²inou ovlivn¥ny difúzí, jsou krystalizace a fázové p°em¥ny v tuhém

stavu. [64]

Reakci 1.2 lze pro kaºdý kov termodynamicky popsat standardní zm¥nou volné

energie �G0, která, aby reakce p°i standardním stavu reaktant· a produkt· pro-

b¥hla spontánn¥ zleva doprava, tak jak je napsaná, musí být záporná. Z de�nice

vyplývá, ºe �G0 = �H0 � T�S0, kde �H0 je standardní zm¥na entalpie, T je

termodynamická teplota a �S0 je standardní zm¥na entropie. Graf závislosti �G0

na T odpovídá p°ímce se zm¥nami sklonu v p°ípad¥ vzniku nové fáze (teplota

tavení a varu). N¥kolik takových graf· pro r·zné oxida£ní reakce za standardního

stavu (pH2O= 1 bar) lze vid¥t na Ellinghamov¥ diagramu na Obrázku 1.12 , který

ukazuje relativní termodynamickou stabilitu uvedených oxid·. �ím niº²í umíst¥ní

na diagramu, tím záporn¥j²í je standardní volná energie vytvo°ení oxidu a tím je

oxid stabiln¥j²í. [54]

Odchýlení ze standardních podmínek reaktant· £i produkt· ur£uje pro reakci

1.2 novou zm¥nu volné energie, �GH2O=KO:

�GH2O=KO = �G0

H2O=KO
+ RT ln

aKxOy

(aKx )(aH2Oy ;KO)
; (1.5)

kde R je univerzální plynová konstanta a T termodynamická teplota. Chování

£istých pevných látek ve stabilní oblasti je p°i v²ech teplotách a tlacích nem¥nné,

rovnice 1.5 se tedy zredukuje na

�G0

H2O=KO
= RT lnpH2Oy ;KO; (1.6)

kdy p°i rovnováze platí �GH2O=KO = 0 a z de�nice pH2Oy ;KO = aH2Oy ;KO. Rovnice

1.6 de�nuje vztah mezi standardní zm¥nou volné energie, �G0

H2O=KO
, vytvo°ením

£istého oxidu, KxOy , na základovém kovu, K a charakteristickým rovnováºným

tlakem vodní páry, pH2Oy ;KO, pro rozpad oxidu p°i jakékoli teplot¥ T . [54]

Prodlouºením p°ímky z bodu H na levé ose skrz p°ímku volné energie pro daný

prvek p°i dané teplot¥ aº k ose ozna£ené jako pom¥r H2=H2O získáme výsledný

48



Obrázek 1.12: Ellingham·v diagram volné energie v závislosti na teplot¥ pro oxidaci

materiál·. [54]

rovnováºný pom¥r vodíku k vodní pá°e. P°i vy²²ím pom¥ru se oxid daného prvku

zredukuje na £istý kov, p°i niº²ím pom¥ru se kov oxiduje. [54]

Termodynamické diagramy (Ellingham·v i Pourbaixho, viz Obrázek 1.12 a

1.13) sdílí stejný nedostatek - nepodávají ºádnou informaci o rychlostech oxida£-

ních reakcí. Pro oblasti vy²²ích teplot, p°i kterých jsou rychlosti v¥t²iny chemických

reakcí mnohem vy²²í, je Ellingham·v diagram uºite£n¥j²í, nebo´ Pourbaixho dia-
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Obrázek 1.13: Pourbaixho diagram závislosti elektrického potenciálu na pH pro

£isté zirkonium. �ed¥ jsou vyzna£eny oblasti náchylné ke korozi. Zna£ky 0, -2, -4

a -6 jsou logaritmy aktivity rozpustných iont· pro vyzna£ené p°ímky. [54]

gram je vztaºen k teplot¥ 298K. [54]

Termodynamickou stabilitu sm¥sí zirkonia s r·zným obsahem kyslíku lze pro

r·zné teploty a tlaky ur£it z Ellinghamova diagramu, který je zobrazen na Obrázku

1.14 . B¥hem oxidace se m·ºe kyslík v zirkoniové matrici rozpou²t¥t, nebo´ pro

kyslík je termodynamicky výhodn¥j²í být rozpu²t¥ný v kovu (ZrO0;05 a ZrO0;1, viz

Obrázek 1.14 ) neº vytvá°et oxidickou vrstvu. [55] Na rozhraní oxid/�-Zr(O)

existuje gradient kyslíkové aktivity, který ovliv¬uje p°ítomnost defekt· v oxidic-

kém povlaku a jejich typ, koncentraci a strukturu. Tento gradient ur£uje, které

termodynamicky stabilní slou£eniny mohou v rámci oxidického povlaku existovat

(stechiometrický ZrO2 na rozhraní oxid/vodní pára, nestechiometrický ZrO2�x na

rozhraní oxid/�-Zr(O) a pevné roztoky Zr-O pod oxidickým povlakem). Nap°í£

tlou²´kou oxidu existuje gradient nap¥tí s maximem na rozhraní oxid/�-Zr(O) a

minimem na rozhraní oxid/vodní pára. [40, 21] D·sledkem velkých tlakových na-

p¥tí je metastabilní tetragonální nestechiometrický zirkoniový oxid stabilizovaný
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Obrázek 1.14: Ellingham·v diagram termodynamiky Zr/O a dal²ích systém·. [55]

na rozhraní oxid/�-Zr(O). V d·sledku odleh£ení nap¥tí dochází mimo rozhraní

oxid/�-Zr(O) k fázové p°em¥n¥ z tetragonální do monoklinické fáze o objemové

roztaºnosti � 7%, která zp·sobuje defekty ve form¥ prasklin a pór·, které jsou

pro difúzi kyslíku lehce p°ístupné. [58, 14]

1.3.4 R·st, struktura a vlastnosti povrchového oxidu

Oxidy kovu jsou z°ídkakdy p°esn¥ stechiometrické. Obvykle mají bu¤ p°ebytek nebo

nedostatek kovu, ekvivalentní k nedostatku £i p°ebytku kyslíku. Oxid s p°ebytkem

kovu m·ºe tento nadbytek p°ená²et formou kyslíkových aniontových vakancí. K

vytvo°ení struktury s p°ebytkem kovu pot°ebují oxidy, které se vyzna£ují kationty

p°íli² velkými nebo p°íli² siln¥ nabitými na to, aby zaujaly intersticiální pozici, ani-

ontové vakance (viz Obrázek 1.15 ). Kyslíkové anionty s nábojem +2 si b¥hem

prostupu ZrO2 vym¥¬ují pozice s aniontními vakancemi. P°ebytek záporn¥ nabitých

elektron·, který vysv¥tluje elektrickou vodivost, je nutný k vyrovnání elektrického

náboje. Tento druh oxid· se ozna£uje jako polovodi£e typu n. [54]

Obrázek 1.16 zachycuje procesy odehrávající se nap°í£ souvislým oxidickým

povlakem, který se vyzna£uje p°ebytkem kovu s aniontovými vakancemi. Pro jed-

noduchost a jednotnost s rovnicí 1.1 se kov K uvaºuje jako dvojmocný a jeho
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Obrázek 1.15: Oxid (ZrO2) s p°ebytkem kovu typu n s aniontovými vakancemi

�
2+ a volnými elektrony e�. [54]

atomy se tak oxidují do podoby K2+

K ! K2+ + 2e�; (1.7)

a uvol¬ují p°i tom jeden pár elektron·, který, aby se ú£astnil redukce molekulárního

kyslíku, putuje nap°í£ oxidem

1

2
O2 + 2e� ! O2�; (1.8)

aº na rozhraní oxid/vodní pára. Oxid p°edstavuje elektrolyt v pevném stavu jak

pro anodickou 1.7, tak pro katodickou 1.8 reakci. P°esun elektron· se v oxidech

typu n uskute£¬uje pohybem volných elektron· (viz Obrázek 1.16). Koncentrace

dominantních oxidických defekt· (aniontových vakancí) ovliv¬uje difuzivitu a tím

i kinetiku oxidace. Elektrony se v tomto druhu oxid· p°esunují rychleji neº jakékoli

jiné iontové defekty. P°i prostupu krystalovou m°íºkou oxidu aº k rozhraní oxid/kov

se kyslíkové anionty O2� vym¥¬ují s aniontovými vakancemi, kde reagují

O2� +K2+ ! Kox +Oox : (1.9)

Aniontové vakance �2+
o umoº¬ují p°esun O2� aniont· v krystalové m°íºce oxidu

s nedostatkem kyslíku. Vým¥na pozic mezi t¥mito £ásticemi implikuje nutnost

pohybu t¥chto £ástic opa£nými sm¥ry. První z produkt· anodické reakce 1.7,

K2+, je pro reakci 1.9 dodáván na rozhraní oxid/kov, a druhý (volné elektrony) se

p°esunuje k rozhraní oxid/vodní pára, kde se ú£astní reduk£ní reakce 1.8. Aniont

O2� vzniklý v reakci 1.8 se spojením s aniontovou vakancí za£le¬uje jako Oox do

krystalové m°íºky oxidu

�
2+

o +O2� = Oox : (1.10)
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Vym¥¬ování pozice mezi aniontovými vakancemi a anionty oxidu umoº¬uje p°e-

sun O2� na rozhraní oxid/kov, kde dochází k základní oxida£ní reakci 1.9. Kladný

(+2) náboj aniontové vakance, �2+
o , je zp·soben absencí kyslíkového aniontu,

O2�. [54]

Obrázek 1.16: Procesy odehrávající se v povrchovém oxidickém povlaku b¥hem

vysokoteplotní oxidace oxidu typu n. [54]

1.3.4.1 Vlastnosti vzniklého povrchového oxidu

Dopady kinetiky oxidace konkrétní slitiny se minimalizují, pokud se vytvo°ený oxi-

dický povlak vyzna£uje kombinací p°íznivých vlastností:

1. Dobrá p°iléhavost oxidického povlaku bránící jeho odlupování.

2. Vysoká teplota tavení oxidu.

3. Nízký tlak par oxidu pro odolávání vypa°ování.

4. Blízké, ideáln¥ shodné koe�cienty tepelné roztaºnosti oxidického povlaku a

kovu.

5. Vysokoteplotní plasticita oxidického povlaku, díky které se m·ºe p°izp·so-

bovat rozdíl·m hustot a tepelných roztaºností oxidu a základního kovu.
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6. Nízká elektrická vodivost oxidického povlaku a nízké difúzní koe�cienty pro

kyslík a ionty kov·. [54]

Vlastnosti relativn¥ tenkých oxidických povlak· se in situ obtíºn¥ m¥°í £i p°ed-

povídají, a tak lze brát vý²e uvedený seznam vlastností pouze jako kvalitativní.

Hodnocení skute£ného chování kov· a slitin ve speci�ckých vysokoteplotních oxi-

da£ních prost°edích vyºaduje empirická m¥°ení. [54] Pr·m¥rný obsah kyslíku, který

ovliv¬uje deforma£ní chování b¥hem znovuzaplavení, se m·ºe li²it v závislosti na

pr·b¥hu preoxidace. K fázové zm¥n¥ stechiometrického oxidu Zry-4 z tetragonální

na monoklinickou, která je doprovázena objemovým nár·stem indukujícím v oxidic-

ké vrstv¥ mechanické nap¥tí, dochází b¥hem chlazení p°i teplot¥ � 1 473K. S niº-

²ím obsahem kyslíku se teplota fázové p°em¥ny sniºuje a její pr·b¥h je hlad²í, coº

dává nap¥tí indukovanému fázovou p°em¥nou v kovových vrstvách dostatek £asu

na relaxaci prost°ednictvím plastické deformace kovových vrstev a/nebo praskáním

oxidu. P°ítomnost prasklin v � vrstv¥ b¥hem znovuzaplavení vzork· bez preoxidace

lze vysv¥tlit rozdílem tepelných namáhání � a � fáze (vrstva oxidu je p°íli² tenká

na to, aby v silné kovové podvrstv¥ vytvo°ila dostate£n¥ velké nap¥tí). [52] B¥hem

zaplavení zoxidovaného palivového pokrytí vzniká v oxidu tahové nap¥tí v d·sledku

radiálního teplotního gradientu a rozdílu teplotních roztaºností vrstev �-Zr, �-Zr

a oxidu. Toto tahové nap¥tí zp·sobuje iniciaci mikroprasklin v oxidickém povlaku

je²t¥ nad teplotami fázového p°echodu z tetragonální na monoklinickou strukturu

(viz Obrázek 1.17). [71]

�ím siln¥j²í je povrchová vrstva oxidu zircaloyového pokrytí, tím siln¥j²í je vrst-

va �-Zr(O) a tím men²í je zbytková taºná vrstva �-Zr. Vrstva �-Zr(O) bývá £asto

p°íli² k°ehká na to, aby odolala velkým deformacím, ke kterým p°i znovuzaplave-

ní AZ v d·sledku fázové zm¥ny ZrO2 dochází. [52] P°i teplotách pod fázovým

p°echodem oxidu z tetragonální na monoklinickou strukturu se v oxidické vrstv¥

generuje velké tlakové nap¥tí a ve vrstv¥ �-Zr vzniká velké tahové nap¥tí. Nízký

obsah kyslíku v �-Zr zabra¬uje vzniku prasklin nap°í£ st¥nou palivového pokrytí.

Aby bylo palivové pokrytí s � 0,9 hmotnostními% kyslíku schopno odolat tepel-

nému ²oku b¥hem znovuzaplavení AZ, m¥la by podle Chung-Kassnerova kritéria

být jeho tlou²´ka v¥t²í neº 0,1mm. Pokud je tato vrstva ten£í a oxidický povlak

se zbytkovým nap¥tím je dostate£n¥ silný na to, aby ve vrstv¥ �-Zr vyvolal nap¥tí

p°esahující mez pevnosti v tahu, objeví se nap°í£ st¥nou palivového pokrytí praskli-

ny. V jiném p°ípad¥ se mikrotrhliny objeví v oxidickém povlaku (viz Obrázek 1.18

). Mikropraskání oxid· a creepové deformace kovových vrstev vedou k relaxaci

velkých nap¥tí. [71]
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Obrázek 1.17: Schéma nap¥´ového namáhání a selhání zoxidovaného palivového

pokrytí p°i chlazení nad teplotou fázové zm¥ny oxidu. [71]

Obrázek 1.18: Schéma nap¥´ového namáhání a selhání zoxidovaného palivového

pokrytí p°i chlazení pod teplotou fázové zm¥ny oxidu. [71]

Experimenty díl£ích jev· provád¥né v Centru pro jaderný výzkum Karlsruhe (Kern-

forschungszentrum Karlsruhe, KfK; od roku 1995 Výzkumné centrum Karlsru-
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he,Forschungszentrum Karlsruhe, FZK) a Japonském ústavu pro výzkum jaderné

energie (Japan Atomic Energy Research Institute, JAERI) se zam¥°ovaly na �níz-

koteplotní� (v rozmezí 1 200K aº 1 690K, coº p°edstavuje teploty tavení nerezové

oceli a Inconelu) fyzikáln¥-chemické interakce materiál·. Reak£ní kinetika se dle

jejich výsledk· °ídí zákony parabolického r·stu, coº odpovídá tomu, ºe jsou tyto

procesy °ízeny difúzí. Teplotní závislost reak£ní kinetiky lze popsat Arrheniovými

rovnicemi. Tenké oxidické vrstvy (10 - 100�m) na povrchu Zry-4 obecn¥ odda-

lují za£átek chemických reakcí a posunují tavení materiálu do vy²²ích teplot. Do

tlou²´ky oxidických vrstev � 45�m se výsledky KfK i JAERI shodují a lze je vysv¥t-

lit difúzí kyslíku ze ZrO2 do �-Zr, kde po jeho úplném rozpu²t¥ní vzniká �-Zr(O).

P°i v¥t²ích tlou²´kách oxidických vrstev umoº¬uje porozita ZrO2 pr·nik ur£itého

mnoºství ºeleza, niklu a zirkonia, a proto s rostoucí tlou²´kou oxidické vrstvy ne-

dochází k oddálení po£átku chemických interakcí, jak se tomu d¥je pod tlou²´kou

45�m. [52]

1.3.4.2 Pilling-Bedworth·v pom¥r

Jako v¥t²ina iontov¥ a kovalentn¥ vázaných chemických slou£enin jsou oxidické

povlaky o mnoho siln¥j²í v tlaku neº v tahu. V p°ípad¥, ºe k r·stu oxidu dochází

na rozhraní oxid/kov a vytvo°ený oxidický povlak má v¥t²í hustotu neº základní

kov, je oxid p°i svém vzniku namáhán tlakem a pravd¥podobnost jeho ochranné

funkce je vy²²í. Pilling a Bedworth jako první p°i²li s my²lenkou, ºe pom¥r objemu

oxidu (korozní zplodiny) k objemu kovu m·ºe do jisté míry vypovídat o ochranné

funkci daného oxidu. [54] Pilling-Bedworth·v (PB) pom¥r je tak dán

PB pom¥r =
objem vzniklého oxidu

objem spot°ebovaného kovu
=

Wd

nDw
;

kde W je molární hmotnost a D hustota oxidu, d je hustota a w molární hmotnost

£istého kovu a n je po£et atom· kovu v molekule oxidu (nap°íklad 1 pro ZrO2).

PB pom¥r zirkonia má hodnotu 1,57. P°edpokládalo se, ºe PB pom¥r by m¥l

být lehce v¥t²í neº 1, aby posílil st°ední tlakové nap¥tí v oxidu a p°íchylnost k

základnímu kovu. Velmi vysoké hodnoty PB pom¥ru v²ak mohou vést k nadm¥rným

tlakovým nap¥tím, která oxidický �lm ohýbají a ni£í jeho p°iléhavost (odlupování).

Ani oxidy s PB pom¥rem v blízkosti 1 £i výrazn¥ v¥t²ím/men²ím neº 1 nicmén¥

nemusí být nutn¥ ochranné, a naopak n¥které kovy s PB pom¥rem niº²ím neº 1

mohou vytvá°et souvislé oxidické povlaky tém¥° aº do teploty tavení daného kovu.

N¥které oxidické povlaky navíc mohou být i p°i vysokých teplotách vysoce plastické

a schopné deformace a díky tomu zacelovat porozitu zp·sobenou PB pom¥rem
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< 1. P°ímá oxidace kovu ve spodních £ástech prasklin a trhlin m·ºe tyto defekty

zaplnit. Z Obrázku 1.12 je patrné, ºe v¥t²ina oxid· se s nár·stem teploty stává

mén¥ stabilní. [54]

1.3.5 Kinetika vysokoteplotní oxidace

Kinetiku oxidace v¥t²iny b¥ºných kov· a slitin lze popsat t°emi zákony r·stu oxidic-

kých vrstev: parabolickým, lineárním a logaritmickým. Mnoºství kyslíku zreagované

p°i vytvá°ení povrchového oxidu se m¥°í hmotnostním p°ír·stkem na jednotku plo-

chy.Hmotnostní p°ír·stek b¥hem oxidace je v jakémkoli £ase, t, p°ímo úm¥rný

tlou²´ce oxidu, x . Pokud se oxidy vypa°ují £i vytvá°í nep°iléhavé povlaky, které se

z povrchu základového kovu nep°etrºité odlupují, vyºaduje m¥°ení hmotnostních

p°ír·stk· pe£livou analýzu. [54]

R·st siln¥j²ích oxidických vrstev popisuje rovnice: xm = kpt (viz Obrázek 1.19

), kde:

1. °ídícím mechanismem oxidace je p°eskok kationt· z kovu do oxidu(logaritmický

zákon)

1=x = k1 � k2lnt;

2. je oxidace °ízena pr·chodem elektron· oxidickou vrstvou (logaritmický zá-

kon)

x = k3ln(k4t + 1);

3. oxidaci zp·sobuje difúze iont· silnou oxidickou vrstvou, m=2 (parabolický

zákon);

4. silné oxidické vrstvy praskají a odlupují se, vrstvy obsahují p°ekáºky, které

brzdí difúzi (nap°íklad hrubnutí zrn b¥hem difúze po hranicích zrn), m=3

(kubický zákon);

5. je kov v p°ímém styku s atmosférou (vodní párou) a m=1 (lineární zá-

kon). [53]

Dále jsou rozvedeny pouze zákony parabolického a lineárního r·stu oxidu.

1.3.5.1 Difúze a parabolický zákon r·stu oxidu

Zákon parabolického r·stu oxidické vrstvy je standardem pro analýzu kinetiky vyso-

koteplotní oxidace, ve které je reak£ní kinetika °ízena difúzí nap°í£ relativn¥ silnými
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Obrázek 1.19: Zákony r·stu oxidických vrstev. [53]

oxidickými povlaky. Podle jeho vyjád°ení je druhá mocnina tlou²´ky oxidického po-

vlaku, x , p°ímo úm¥rná £asu

x2 = kpt; (1.11)

kde kp je konstanta rychlosti parabolického r·stu (difúzní koe�cient), která se

obvykle vyjad°uje v jednotkách cm2/s. [54]

Difúze je d¥j, p°i kterém jsou atomy nebo ionty, v d·sledku vyrovnávání rozdílu

chemického potenciálu (gradientu chemického potenciálu), p°esouvány na vzdále-

nost v¥t²í, neº je vzdálenost meziatomová. [64] Mechanismem parabolického r·stu

je prostup iont· (nap°íklad kyslíkových aniont·) celistvou a dokonale p°iléhavou

oxidickou vrstvou (viz Obrázek 1.16 ). Iontovou koncentraci reaktant· (p°esn¥ji

jejich chemické potenciály) na rozhraních oxid/kov a oxid/vodní pára a ionto-

vou difuzivitu, D, nap°í£ oxidickým povlakem lze za ustáleného stavu povaºovat

za konstantní. První Fick·v zákon potom stanoví, ºe tok reagujících iont· je za

ustáleného stavu roven D(�c=x), kde �c je konstantní rozdíl koncentrace nap°í£

tlou²´kou oxidu, x . Tento tok je p°ímo úm¥rný rychlosti r·stu tlou²´ky oxidického

povlaku, dx=dt, a tak
dx

dt
= CD(

�c

x
); (1.12)

kde C je konstanta úm¥rnosti. Integrací této rovnice získáváme parabolický vztah

1.11, kde kp = CD�c s x = 0 kdyº t = 0. Difúzní koe�cient je tak p°ímo

úm¥rný rychlosti difuzivity °ídícího druhu iont· povrchového, elektricky vodivého,

oxidického povlaku. 25 Hmotnostní p°ír·stek,W , je p°ímo úm¥rný tlou²´ce povlaku,

25Matematické vyjád°ení hodnoty difúzního koe�cientu kp popisuje pravd¥podobnost p°eskoku

atomu za jednotku £asu. Ta závisí na tom, zda je energie atomu dostate£n¥ velká na to, aby

p°ekonala vazební síly atomu k sousedním atom·m, a zda je v sousedním uzlovém bod¥ sou£asn¥

vakance, tedy volné místo pro umíst¥ní atomu. [64]
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x , a proto m·ºe být v rovnici 1.11, p°i zm¥n¥ hodnot konstant kp a C, zam¥n¥n

za x . 26 Pokud platí zákon parabolického r·stu oxidické vrstvy, je pr·b¥h x2 (nebo

W 2) v £ase, t, (respektive pr·b¥h x v £ase
p
t) lineární. [54]

Teplotní závislost parabolické oxidace se °ídí obvyklým Arrheniovým vztahem

kp = koe
�Q=RT ; (1.13)

kde ko je konstanta, Q aktiva£ní energie (entalpie) difúze (dána sou£tem energie

pro vznik a pohyb vakancí, entropický £len), R univerzální plynová konstanta a

T termodynamická teplota. Vykreslení logaritmu kp v závislosti na 1/T vykazuje

lineární závislost (difúzní koe�cient je exponenciální funkcí teploty). [54]

Chemické a metalurgické zm¥ny mohou vést k odchylkám d·leºitých difúz-

ních reakcí. Parabolický zákon nemusí platit v po£áte£ních fázích oxidace, kdy

se souvislost a dostate£ná tlou²´ka oxidického povlaku teprve vyvíjí. Odchylky od

parabolického zákona v p°ípad¥ zirkonia, které m¥ní exponent v rovnici 1.11 z 2

(parabolický zákon) na 3 (kubický zákon), jsou v pr·b¥hu oxidace zp·sobeny para-

lelním rozpou²t¥ním kyslíkových atom· v krystalové m°íºce základního kovu. [54]

Mnoºství kyslíku, které zreaguje s palivovým pokrytím, se jako celek nep°em¥ní na

oxid, ale £áste£n¥ prodifunduje i do základního kovu st¥ny pokrytí. Zm¥°ený hmot-

nostní p°ír·stek tak nereprezentuje pouze zv¥t²ování tlou²´ky oxidu (ZrO2), ale i

atomy kyslíku, které se dostaly do �-Zr(O) vrstvy základního kovu (viz Obrázky

1.20 a 1.21 ). 27 [43]

1.3.5.2 Zákon lineárního r·stu oxidu

K zákonu lineárního r·stu oxidu dochází v p°ípad¥, ºe rychlost r·stu oxidu °ídí

oxida£ní reakce na rozhraní oxid/kov. Jakékoli oxidické povlaky, které se na tomto

fázovém rozhraní nacházejí, tak nemohou základní kov chránit. V £asných fázích

oxidace m·ºe k takovému jevu docházet, nebo´ tlou²´ka oxidického povlaku ne-

ní dostate£n¥ silná. S jejím r·stem pak £asto dochází k p°echodu na parabolický

zákon. V p°ípad¥ silného oxidického povlaku v²ak m·ºe p°i jeho dal²ím r·stu jeho

tlou²´ky docházet k mikropraskání a porozit¥, k redukci ochranné funkce oxidu a

k selhání zákona parabolického r·stu oxidu. Po ur£ité dob¥ od za£átku takové re-

akce se m·ºe rychlost r·stu oxidického povlaku p°iblíºit linearit¥. K tomu dochází

26P°epo£tový vztah mezi hmotnostním p°ír·stkem a tlou²´kou oxidu je

0,15mg/cm2
� 1�m. [42]

27Tato £áste£ná difúze siln¥ ovliv¬uje mechanické vlastnosti palivového pokrytí po znovuzapla-

vení AZ (viz Obrázek 1.22 ).
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Obrázek 1.20: Difúze kyslíku do st¥ny palivového pokrytí. [43]

Obrázek 1.21: Mapování kyslíku pomocí elektronového mikroanalyzátoru (electron

probe microanalyzer, EPMA) a pro�ly koncentrace kyslíku nap°í£ tlou²´kou st¥ny

palivového pokrytí. [43]

v p°ípad¥, ºe v oxidickém povlaku dojde k fyzikálním nebo chemickým p°em¥nám

vedoucím ke zvý²ené difúzi kyslíku. Po rozpadu ochranného povrchového oxidické-

ho povlaku na kontinuáln¥ rostoucím po£tu míst dojde k nár·stu rychlosti oxidace
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Obrázek 1.22: Druhy vysokoteplotního selhání následující po zaplavení. [43]

nebo k odlupování oxidu (viz Obrázek 1.23 ). Tento jev vede v d·sledku ab-

sorpce vodíku skrz praskliny k rychlému zk°ehnutí palivového pokrytí. Kompaktní

oxidické povlaky takovému chování zabra¬ují a udrºují houºevnatost pokrytí aº do

vysokého stupn¥ oxidace. Malé tlou²´ky oxidu (< 100�m) o vysoké hustot¥, které

se vytvá°í po odloupnutí vn¥j²í oxidické vrstvy, generují v �-Zr niº²í nap¥tí, které

sniºuje pravd¥podobnost vzniku prasklin nap°í£ st¥nou palivového pokrytí. [54, 17]

Obrázek 1.23: Vlevo: Odlupování malých kruhových kousk· oxidu z palivové ty£e

o pr·m¥ru 10,8 mm. Vpravo: Pokro£ilé stádium odlupování oxidu (pr·m¥r palivové

ty£e 10,8 mm). [42]
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Hrani£ní teplota zm¥ny parabolického r·stu oxidu na p°echodovou kinetiku od-

lupování je � 1 350K. Odlupování oxidického povlaku probíhá soub¥ºn¥ se ztrátou

jeho tmavé barvy postupným p°echodem z p·vodn¥ duplexní fáze oxidu (s pod-

statnou £ástí tetragonální fáze v blízkosti kovového rozhraní, která je pod teplotou

1 423K metastabilní) sm¥rem k monoklinické fázi, která se nachází v blízkosti po-

vrchu (viz Obrázek 1.24 ). [34] Vy²²í hustota, ²ir²í rozsah podstechiometrie a

men²í povrchová energie tetragonální fáze ve srovnání s monoklinickou ovliv¬ují

koexistenci obou fází v teplotním rozsahu � 1 073 K aº � 1 373K a vzájemnou

martenzitickou p°em¥nu deformace m°íºky. Stabilizace monoklinické fáze následn¥

probíhá p°i niº²ích teplotách, p·sobením tlakového zatíºení, za vzniku podstechio-

metrického sloºení a malé velikosti zrn. Vysoký tlak páry obvykle stabilizuje tetra-

gonální fázi ZrO2 a nep°ímo tak ovliv¬uje kinetiku oxidace. [33]

Siln¥ oxida£ní podmínky obecn¥ vytvá°í p°iléhavé oxidické povlaky o velké tlou²´-

ce, které rostou dle parabolického zákona. Nicmén¥ v p°ípad¥, ºe je oxida£ní schop-

nost prost°edí relativn¥ nízká (nízké tlaky kyslíku v £áste£ném vakuu, nízké parciální

tlaky kyslíku ve sm¥si s inertním plynem), p°ispívají takové podmínky k rozvoji li-

neární kinetiky oxidace. Parciální tlak kyslíku má velký vliv na hodnotu difúzního

koe�cientu, ale aktiva£ní energii ovliv¬uje jen £áste£n¥. Aktiva£ní energie m·ºe,

zejména u kov· s polymorfní p°em¥nou, pro jednotlivé fáze nabývat v teplotním

rozsahu jejich stability r·zných hodnot. Analýzu kinetiky oxidace rovn¥º komplikuje

existence více£etných oxidických fází na povrchu n¥kterých kov·. [54, 64] Odlou-

pávání oxidických povlak· by b¥hem v¥t²iny t¥ºkohavarijních sekvencí nem¥lo hrát

roli, nebo´ pr·chod teplotní oblasti odloupávání je dostate£n¥ rychlý. Odloupá-

vání oxid· a jeho následky jsou na druhé stran¥ d·leºité b¥hem dal²ích sekvencí

(havarijní scéná°e bazén· skladování pouºitého paliva nebo sud· pro transport

pouºitého paliva) a projevily se nap°íklad p°i nehod¥ £isticí nádrºe na JE Pak² v

Ma¤arsku. [18]

1.3.5.3 Typy korelací kinetiky vysokoteplotní oxidace

Takzvaná Prozatímní kritéria p°ijatelnosti vydaná v roce 1971 v USA vyºado-

vala omezení rozsahu reakce zirkonia v pá°e (s ohledem na produkci vodíku) a

omezovala maximální teplotu palivového pokrytí na 1 533K (s ohledem na za-

chování uchladitelnosti geometrie AZ). Nová kritéria p°ijatelnosti vydaná v roce

1973 de�novala teplotní omezení 1 477K, dlouhodobou uchladitelnost AZ, ome-

zení produkce vodíku odpovídající zreagování 1% z celkového mnoºství materiálu

palivového pokrytí a limitní míru lokální oxidace palivového pokrytí 17% z celkové
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Obrázek 1.24: Nazna£ení mechanismu oxidace odlupování v Zircaloyi dle Leisti-

kowa et al [in [43]].

tlou²´ky pokrytí p°ed oxidací. Poslední percentuální hodnota, která se odkazuje na

pr·m¥rnou obvodovou tlou²´ku st¥ny nafouknutého nebo prasklého pokrytí, by-

la ur£ena na základ¥ Baker-Justovy korelace oxidace. Od té doby byla podobná

kritéria p°ijatelnosti vyhlá²ena regula£ními ú°ady celé °ady dal²ích zemí. [33]

Korelace oxida£ní kinetiky Zry-4 pro teplotní rozmezí 873 aº 1 873K, které vy-

cházejí z experimentálních výzkum·, jsou z velké £ásti konzistentní. Parabolickou

rychlost r·stu oxidu lze pro toto rozmezí teplot popsat jedinou rovnicí. Existu-

je n¥kolik �klasických� korelací, které se k výpo£tu kinetiky oxidace palivového

pokrytí v pá°e za zvý²ených teplot obecn¥ pouºívají (viz Tabulka 1.2). [22, 33,

20] Parabolickou kinetiku oxidace, s parametry odvozenými nap°íklad Urbanicem
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Obrázek 1.25: P°ehled fází, p°echod· a oblastí tavení zirkonia a ZrO2 se zákony

r·stu oxidického povlaku Zry-4 v závislosti na teplot¥. [12]

a Heidrickem (in [71]), lze pouºít aº do teploty tavení Zry-4, nicmén¥ z výsledk·

nedávné studie v rámci projektu COLOSS vyplývá, ºe pro konkrétní teplotní inter-

val je vhodn¥j²í pouºít p°íslu²né existující korelace, nap°íklad pro teploty < 1 823K

korelaci Leistikowu a pro teploty > 1 823K Prater-Courtrightovu (in [52, 71]).

Od 70. let 20. století probíhal v r·zných zemích paralelní výzkum kinetiky oxi-

dace, který p°inesl velké mnoºství publikovaných informací, které lze v sou£asné

dob¥ vyuºít pro realistický (best estimate) popis chování reálných materiál·. Best

estimate difúzní koe�cienty pro ZrO2, �-Zr(O)a �-Zr byly odvozeny pro teplotní

rozsah 1 273 aº 1 773K a difúzní koe�cient kubického ZrO2 pro rozsah teplot

1 798 aº 2 098K. 28 Známá hystereze fázové p°em¥ny ZrO2 z tetragonální na

28Hodnoty difúzních koe�cient· se rozli²ují podle toho, jestli se získaly z m¥°ení �tlou²´ky vrstev�

(metalogra�ckých m¥°ení) £i z m¥°ení �hmotnostních p°ír·stk·� , nebo´ ob¥ tyto procedury jsou

na sob¥ nezávislé a mohou zahrnovat r·zné systematické chyby.
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teplotní rozsah [K] korelace

hmotnostní p°ír·stek oxidu (kg=m2=s1=2)

Urbanic-Heidrick (AECL, 1977) 1 323� 1 853 1,908 exp(-0,7 x 105/RT)

1 853� 2 123 3,289 exp(-0,691 x 105/RT)

Cathcart-Pawel (ORNL, 1979) 1 273� 1 773 6,02 exp(-0,836 x 105/RT)

Leistikow-Schanz (FZK, 1983) 973� 1 873 7,24 exp(-0,871 x 105/RT)

Prater-Courtright (PNNL, 1986) 1 900� 2 273 57,4 exp(-1,1 x 105/RT)

FZK (FZK, 2006) 1 073� 1 673 2,78 exp(-0,751 x 105/RT)

Volchek-Zvonarev (NSI&FZK, 2004) > 1 900 53,37 exp(-1,115 x 105/RT)

1 800� 1 900 53,37 exp[-1,115 x 105/RT-3,55 x 108(1/T-1/1900)2]

p°ír·stek tlou²´ky oxidického povlaku (m=s1=2)

Urbanic-Heidrick (AECL, 1977) 1 323� 1 853 3,6 x 10�4 exp(-0,565 x 105/RT)

1 853� 2 123 1,4 x 10�3 exp(-0,665 x 105/RT)

Cathcart-Pawel (ORNL, 1979) 1 273� 1 773 1,5 x 10�3 exp(-0,751 x 105/RT)

Leistikow-Schanz (FZK, 1983) 973� 1 873 2,8 x 10�3 exp(-0,84 x 105/RT)

Prater-Courtright (PNNL, 1986) 1 900� 2 273 0,0546 exp(-1,182 x 105/RT)

FZK (FZK, 2006) 1 073� 1 673 2,58 x 10�3 exp(-0,79 x 105/RT)

Volchek-Zvonarev (NSI&FZK, 2004) > 1 900 0,093 exp(-1,286 x 105/RT)

1 800� 1 900 0,093 exp[-1,286 x 105/RT-6,61 x 108(1/T-1/1900)2]

Tabulka 1.2: P°ehled r·zných korelací pro vyjád°ení kinetiky r·stu oxidického po-

vlaku. [20]

monoklinickou zp·sobuje b¥hem teplotních cykl· p°echodové události anomálie

kinetiky oxidace v rozmezí teplot � 1 073 K aº � 1 373K. V sou£asné dob¥ se

uvaºuje o revizi kritérií p°ijatelnosti, která by zohlednila pouºití paliv o vy²²ím vy-

ho°ení a pokrytí z nových slitin Zr-Nb. Tato revize by mohla vyvolat dal²í rozvoj

výzkumu oxidace. [33, 36]

Baker-Justova korelace Baker-Justova korelace je zaloºena na výsledcích ex-

periment· provád¥ných Bakerem a Justem v oblasti teplot tavení zirkonia (hladké

zirkoniové dráty p°ímo oh°ívané ve vod¥, pro výpo£et reak£ní rychlosti vyuºití pro-

dukce vodíku m¥°ené z kapek taveniny) a výsledcích Lemmona a Bostroma (in

[36]), kte°í pouºívali induk£ní vyh°ívání vzork· na niº²í teploty a k hodnocení re-

ak£ní rychlosti vyuºívali m¥°ení produkce vodíku. Nam¥°ená produkce vodíku je

funkcí difúzního sou£initele a teploty. Vykreslení logaritmu konstanty parabolické

rychlosti r·stu v závislosti na p°evrácené hodnot¥ termodynamické teploty vy-

kazuje lineární závislost, jejíº sklon p°edstavuje aktiva£ní energii. Baker-Justova

korelace je nejd·leºit¥j²í korelací oxidace v popsaném historickém kontextu a aº

do sou£asnosti se vyuºívá pro licen£ní ú£ely JE. Její aplikace spadá do konzervativ-

ního p°ístupu, a proto by nem¥la být sou£ástí výpo£t· zaloºených na best estimate

datech. Nicmén¥ pro vysoké teploty blíºící se bodu tavení Zry-4 je tato korelace

mén¥ konzervativní. Výhradami proti pouºití této korelace jsou:
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� p°edpoklad konstantní aktiva£ní energie v celém rozsahu teplot není správný,

nebo´ ZrO2 se objevuje ve t°ech r·zných krystalických formách,

� dle nových experimentálních dat, zvlá²t¥ pro teplotu nad 1 473K, by kon-

stanta parabolické rychlosti r·stu m¥la být niº²í, neº je uvaºovaná v tomto

typu korelace. [33, 36]

Urbanic-Heidrickovy korelace Urbanic a Heidrick byli prvními autory, kte°í pro

oxidaci Zry-4 v pá°e identi�kovali diskontinuitu v Arrheniov¥ grafu difúzního ko-

e�cientu pro hmotnostní p°ír·stek vrstvy ZrO2 a kombinované vrstvy ZrO2 s �-

Zr(O), ke které ale nedochází v p°ípad¥ samotné �-Zr(O) vrstvy. Tento jev souvisí

s p°echodem ZrO2 z tetragonální do kubické fáze. Konstanty parabolické rychlos-

ti absorpce kyslíku, vypo£ítané Urbanicem a Heidrickem, byly podstatn¥ niº²í neº

konstanty uvedené v Baker-Justov¥ korelaci. Urbanic-Heidrickovy korelace se nedo-

poru£uje pouºívat pro best estimate výpo£ty t¥ºkohavarijních výpo£etních kód·,

nebo´ p°i experimentech docházelo, v souvislosti s pouºitím metody induk£ního

oh°evu vzork·, k velkým radiálním (moºná podobnost s havarijními podmínkami)

a axiálním teplotním gradient·m. Tento zp·sob oh°evu vzork·, p°i srovnání s da-

ty získanými z experiment· vyuºívajících oh°ev v pecích, vykazuje jisté rozpory.

Urbanic-Heidrickovy nízkoteplotní korelace s klesající teplotou nadhodnocují kine-

tiku oxidace a naopak, jejich vysokoteplotní korelace s rostoucí teplotou kinetiku

oxidace podhodnocují. [33, 36]

Cathcart-Pawelova a Leistikowova korelace Cathcart-Pawelova a Leistikowo-

va korelace se povaºují za rovnocenné a vysoce hodnov¥rné. Pro jejich vývoj je

typická velká snaha o p°esná m¥°ení a °ízení teplot, dostate£ný objem dat a jejich

adekvátní a konzistentní vyhodnocování. Podobné výsledky získané v rámci jiných

experimentálních program· tento názor potvrzují. Vyuºívání kombinace t¥chto ko-

relací m·ºe zredukovat systematické chyby obou m¥°ení. Ve prosp¥ch Cathcart-

Pawelovy korelace hovo°í standardizovan¥j²í procedury a speciální kalibrace teplot,

na druhé stran¥ pro volbu Leistikowovy korelace sv¥d£í v¥t²í mnoºství dat, lep²í

dostupnost experimentáln¥ zji²t¥ných hmotnostních p°ír·stk· (absorpce kyslíku)

pro v²echny testy a lep²í shoda v oblasti niº²ích teplot. [33]

Prater-Courtrightova korelace Nad teplotou 1 800K je Prater-Courtrightova

korelace bezkonkuren£n¥ jedinou moºností volby. Experimenty vedené Praterem a

Courtrightem, zam¥°ené na kinetiku oxidace Zry-4 v pá°e v rozsahu teplot od 1 823
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do 2 673K, vykazovaly parabolický r·st vrstev oxidu i �-Zr v celém teplotním roz-

sahu. V jejich rámci docházelo ve vzorcích k silným teplotním gradient·m, a proto

lze i pro n¥ uplatnit stejné výhrady jako v p°ípad¥ Urbanic-Heidrickových korela-

cí. Kv·li náro£nosti takových experiment· (m¥°ení rychlých reakcí) v²ak pro tuto

teplotní oblast z·stává datová základna dodnes omezená a ne zcela p°esná. [33,

36]

Metody zah°ívání materiálových vzork· Metoda oh°evu materiálových vzork·

v peci je výhodn¥j²í z hlediska zaji²t¥ní konstantní teploty st¥ny palivového pokrytí

v pr·b¥hu test·. P°i induk£ním (Urbanic a Heidrick, radiální a axiální teplotní

gradienty) nebo p°ímém elektrickém vyh°ívání (Biederman et al. (in [36]), p°ímé

odporové zah°ívání vzork· v nevytáp¥né reak£ní komo°e, ve které proudila p°eh°átá

pára, coº umoº¬ovalo výzkum vn¥j²í a/nebo vnit°ní oxidace trubek) docházelo v

d·sledku chladného prost°edí k teplotním nehomogenitám vzork·. Sawatzky et al.

(in [36]) dosáhl úpravou geometrie vzork· a vyuºitím oh°evu v peci na základ¥

t¥chto výhrad b¥hem experiment·, které byly podobné t¥m vedeným Urbanicem a

Heidrickem, d·leºitého zlep²ení teplotní homogenity vzork· a podstatného zvý²ení

konstanty parabolické rychlosti r·stu. [33]

Dopad fázové p°em¥ny ZrO2 na kinetiku oxidace V roce 1977 do²lo k iden-

ti�kaci teploty p°echodu ZrO2 z tetragonální do kubické fáze (Urbanic a Heid-

rick), která se odehrává p°i 1 853K a která zvy²uje rychlosti oxidace nad hodnoty

uvedené v Baker-Justov¥ korelaci. 29 Nicmén¥ podle binárního fázového diagra-

mu Zr-O byl tento odhad teploty p°íli² vysoký a za vhodn¥j²í teplotu p°echodu,

kterou potvrdily i experimentální výsledky, se ur£ilo 1 800K. [36, 20] Porovnání

atomárního hmotnostního p°ír·stku a r·stu oxidického povlaku r·zných korelací

jsou zobrazena na Obrázcích 1.26 a 1.27 . I z nich je patrná zmín¥na diskon-

tinuita v Arrheniových grafech rychlostních koe�cient· pro hmotnostní p°ír·stek

a r·st oxidického povlaku. Nicmén¥ ²iroký teplotní rozsah koexistence obou oxi-

dických fází (kubické i tetragonální) vylu£uje aplikaci skokové funkce tak, jak ji

Urbanic s Heidrickem navrhovali. Pro získání stabilního p°echodu z vysokoteplotní

do nízkoteplotní korelace je zapot°ebí uhladit um¥lý skok p°i teplot¥ 1 800K mezi

Cathcart-Pawelovou/Leistikowou korelací a Prater-Courtrightovou korelací, nap°í-

29Mikrostruktury oxidu pro teploty 1 823 a 1 873K jasn¥ ukazují kubickou fázi ZrO2 ve vnit°ní

£ásti dvouvrstvého oxidického povlaku, která vede, z d·vodu roz²í°ení oblasti podstechiometrie a

vy²²í difuzivity kyslíku této fáze, k urychlení kinetiky oxidace.
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klad prost°ednictvím vyuºití jejich váºeného pr·m¥ru pro teplotní oblast 1 800 aº

� 2 600K. 30. Tento postup by mohl být vylep²en v p°ípad¥ zp°ístupn¥ní spolehli-

v¥j²ích dat kinetiky oxidace a fázového diagramu. [33]

Obrázek 1.26: Teplotní závislost hmotnostního p°ír·stku oxidu vyjád°ená r·znými

korelacemi. [20]

Obrázek 1.27: Teplotní závislost tlou²´ky oxidického povlaku vyjád°ená r·znými

korelacemi. [20]

30Difúzní pro�l se v mechanistických výpo£tových kódech po£ítá z hodnoty difuzivity a koncen-

trace v oblasti fázových rozhraní.
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1.4 Bezpe£nostní analýza jako prost°edek prevence

t¥ºkých havárií

�ada obecných bezpe£nostních kritérií a opat°ení proti úniku radioaktivních látek

se, formou a priori ur£ené sady pravidel, de�novala jiº na za£átku rozvoje jaderné

energetiky. Ve°ejné vnímání bezpe£nosti jaderných za°ízení, které v mnoha p°í-

padech závisí na pravd¥podobnosti výskytu t¥ºkých havárií, bude mít stále v¥t²í

dopad na jejich budoucnost (prodlouºení ºivotnosti stávajících a realizace nových

projekt·). Ponau£ením se z prob¥hlých havárií, které se aplikuje v praxi (lep²í vý-

cvik operátor·, vývoj realisti£t¥j²ích strategií zvládání havárií, rozvoj vysp¥lej²ích

návrh· reaktor·), jim lze p°edcházet. Bezpe£nost JE se musí kontinuáln¥ udrºo-

vat a v de�novaných intervalech periodicky kontrolovat. Tyto kontroly zahrnují

bezpe£nostní analýzy - analýzu chování JE za normálních, abnormálních i t¥ºko-

havarijních podmínek. Adekvátní hodnocení bezpe£nosti JE vyºaduje, aby nástroje,

které se k bezpe£nostní analýze pouºívají, byly kvalitní. Jaderná za°ízení nelze v

rámci bezpe£nostní analýzy testovat na v²echny pravd¥podobné situace. Havarijní

podmínky se simulují ve specializovaných experimentálních za°ízení. Havarijní ana-

lýza reálných JE probíhá s vyuºitím teoretických prost°edk· (výpo£tových kód·),

které vycházejí zejména z modelových experiment·, pomocí kterých lze fyzikální

jevy reáln¥ pozorovat a analyzovat. [73] Fenomenologie t¥ºkých havárií je rozsáhlá.

Analytický a experimentální výzkum, který probíhá na evropském i celosv¥tovém

poli, je odborn¥ i �nan£n¥ velmi náro£ný, a proto je organizován na bázi mezi-

národní spolupráce se sdílením odborných, experimentálních a �nan£ních zdroj·

zú£astn¥ných organizací. Mezinárodní výzkum t¥ºkých havárií sleduje dva základní

cíle:

1. získání dal²ích poznatk· o procesech a t¥ºkohavarijních jevech,

2. zdokonalení fyzikálních model· výpo£tových kód· pro analýzy t¥ºkých havá-

rií. [41, 48, 4]

1.4.1 Bezpe£nostní analýza s aplikací deterministického p°í-

stupu

Koncepce deterministického p°ístupu vychází z p°edpokladu, ºe pr·b¥h kaºdé udá-

losti lze jednozna£n¥ p°edvídat na základ¥ matematického modelu ov¥°eného vhod-

nými experimenty a ºe lze formulovat limity, které nebudou p°ekro£eny a podmínky,
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za nichº lze bezpe£n¥ JE provozovat. Pojem havarijní analýza je ozna£ením deter-

ministického bezpe£nostního rozboru p°edpokládaných provozních (p°echodových)

událostí, DBA a BDBA, které se zam¥°uje na hodnocení p°im¥°enosti a ú£innos-

ti opat°ení aplikovaných v rámci koncepce ochrany do hloubky. Zahrnuje volbu

inicia£ních událostí a kritérií p°ijatelnosti, výb¥r výpo£tových kód· a modelových

p°edpoklad·, p°ípravu vstupních dat a prezentaci dat výsledných. Havarijní analýza

je jedním ze základních nástroj· prokazování bezpe£nosti JE, ke kterému vyuºí-

vá r·zné, stále se vyvíjející, metody (od jednoduchých aplikací se zjednodu²enými

modely aº po pokro£ilé t°írozm¥rné simulace). [37, 47, 48]

Na po£átku vývoje termodynamických havarijních analýz na bázi po£íta£ových

simulací (60. léta 20. století) byly znalosti fyzikálních jev· probíhajících p°i havá-

rii omezené a kapacita tehdej²í výpo£tové techniky limitovaná. Tyto nedostatky

bylo nutné metodicky kompenzovat konzervativními p°edpoklady, které, za ú£e-

lem získání nejhor²ího moºného pr·b¥hu zkoumané veli£iny, zám¥rn¥ nadhodnocují

modely korelací a parametr· JE, a jejichº výsledky nedávají ºádnou informaci o

skute£ném chování JE. D·sledkem konzervativního p°ístupu je provoz JE se zna£-

nými bezpe£nostními rezervami, které v²ak není moºné prokázat. Pod zá²titou US

NRC byl proto iniciován dlouhodobý mezinárodní program s cílem p°ehodnotit kon-

zervativní poºadavky regula£ních orgán· na bezpe£nostní analýzy. V rámci tohoto

programu byla provedena °ada separátních a integrálních test· na experimentálních

za°ízení po celém sv¥t¥ (viz £ást Výpo£tové kódy). Jedním z nejd·leºit¥j²ích p°íno-

s· tohoto úsilí byl rozvoj best estimate výpo£tových kód· opírajících se o získané

experimentální poznatky. Navzdory dosaºenému pokroku ve vývoji po£íta£ových

model· i výpo£etní techniky jsou v nich obsaºené termohydraulické modely a ma-

tematické metody °e²ení pouze p°ibliºné, a jejich výsledky tedy nejsou exaktní, ale

neur£ité. 31 Neur£itosti výstupních klí£ových parametr· se stanovují analýzami ne-

ur£itosti, které se zakládají na speci�ckých statistických metodách (kombinovaný

p°ístup). [37, 47, 48]

Pravd¥podobnostní p°ístup je zaloºen na pravd¥podobnostní bezpe£nostní ana-

lýze (probabilistic safety analysis, PSA), která sleduje posloupnost událostí a po-

ruch v£etn¥ selhání technických bezpe£nostních systém·, odhaluje pravd¥podob-

nost poruchy v kaºdém kroku a kombinuje jednotlivé pravd¥podobnosti poruch do

celkové pravd¥podobnosti, se kterou m·ºe celá posloupnost nastat. Krom¥ odha-

31Zna£ná £ást model· se zakládá na empiricky odvozených rovnicích. Numerické °e²ení soustavy

parciálních diferenciálních rovnic je pouze p°ibliºné. Experimentální a provozní data jsou zat¥ºkána

chybami jejich m¥°ení.
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du pravd¥podobnosti výskytu havárie (1. úrove¬) umoº¬uje PSA rovn¥º výpo£et

sloºení a mnoºství radioaktivních látek, které by v p°ípad¥ váºné poruchy mohly

uniknout z ochranné obálky reaktoru (zdrojový £len - 2. úrove¬), v£etn¥ ú£ink· na

ºivotní prost°edí a okolní populaci (3. úrove¬). Pravd¥podobnostní metoda analy-

zuje chování reaktoru a jeho bezpe£nostních systém· jako celek, se zd·razn¥ním

vzájemných vazeb a závislostí. [47]

1.4.1.1 Kritéria p°ijatelnosti

Výsledky havarijních analýz se porovnávají s maximáln¥ p°ípustnými hodnotami

pr·b¥hu nebo parametr· (kritérii p°ijatelnosti) a musejí být bezpe£n¥ niº²í neº

ony. Tím jsou spln¥ny legislativní poºadavky dozorných orgán·, které se vztahu-

jí na integritu paliva a palivového pokrytí (první a druhá bezpe£nostní bariéra),

integrita RCS (t°etí bezpe£nostní bariéra) a na p°ípustnou propustnost hermetic-

kého prostoru (£tvrtá bezpe£nostní bariéra). V p°ípad¥ celistvosti nebo omezeného

po²kození t¥chto bariér nedochází k nekontrolovatelnému úniku radioaktivních lá-

tek. 32 Celistvost bezpe£nostních bariér ovliv¬uje: ztráta mechanických vlastností

v d·sledku nadm¥rného oh°átí, p°etlak primárního okruhu nebo kontejnmentu,

strukturální po²kození v d·sledku mechanického nárazu nebo proud¥ní, tepelná

únava, ²í°ení lomu. P°i t¥ºkých nehodách z·stává jedinou bezpe£nostní bariérou

obvykle kontejnment. �Bezpe£nostní hlediska� havárie ur£ují funk£nost bezpe£-

nostních bariér a tím i dodrºení t°ech základních bezpe£nostních kritérií: kontroly

reaktivity, odvodu tepla z paliva, izolace radioaktivních materiál· uvnit° kontejn-

mentu. V pr·b¥hu LB LOCA musí být pro ECCS v LWR spln¥na následující kritéria

p°ijatelnosti:

1. maximální teplota palivového pokrytí z materiálu Zry-4 - 1 473K (nedojde k

tavení ani k°ehnutí palivového pokrytí v d·sledku chemické reakce s vodní

párou),

2. maximální rychlost oxidace palivového pokrytí - oxidace by nem¥la lokáln¥

p°esáhnout 17 - 18% po£áte£ní tlou²´ky pokrytí p°ed oxidací,

3. maximální mnoºství vodíku uvoln¥ného p°i chemické reakci zircaloyového

pokrytí s vodou a/nebo párou - integrální mnoºství vodíku by nem¥lo p°e-

32V pr·b¥hu n¥kterých typ· havárií (nap°íklad LOCA) existuje pravd¥podobnost po²kození n¥-

kolika bariér (zpravidla nejvý²e druhé bezpe£nostní bariéry, tj. po²kození palivových proutk· v

omezeném rozsahu) a zárove¬ se vyºaduje zachování celistvosti £tvrté bezpe£nostní bariéry.
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sáhnout 1% hypotetického mnoºství, které by vzniklo za p°edpokladu, ºe by

v AZ zreagovalo ve²keré palivové pokrytí,

4. uchladitelná geometrie AZ - vypo£ítané zm¥ny geometrie AZ (nafouknutí

palivového pokrytí, deformace palivových svazk·) nesmí ohrozit uchladitel-

nost AZ v pr·b¥hu havárie ani po ní,

5. dlouhodobé chlazení AZ - odvod zbytkového tepla po takovou dobu, která

je dostate£ná z hlediska radioaktivního rozpadu. [37, 38, 47, 48]

1.4.2 Výpo£tové kódy vyuºívané p°i provád¥ní havarijních ana-

lýz

V rámci havarijní analýzy slouºí komplexní výpo£tové kódy (od specializovaných

kód· reaktorové fyziky aº k mechanistickým termohydraulickým kód·m), prost°ed-

nictvím °e²ení soustavy matematických rovnic popisujících fyzikální model jaderné-

ho za°ízení, k výpo£tu parametr· JE. D·v¥ra ve výsledky jejich simulací, a v d·sled-

ku toho i v bezpe£nost a bezpe£ný provoz JE, siln¥ závisí na jejich schopnostech

modelovat fyzikální jevy a na validaci t¥chto schopností v rámci experimentálních

program· a/nebo provozních dat reálných za°ízení. V¥rohodný výpo£tový program

validovaný na díl£ích a integrálních experimentech je vhodný nástroj, který je moº-

né pouºít nejen k analýze stávajícího stavu ECCS, ale p°edev²ím k prov¥°ování a

hodnocení nových projekt·, které dále sniºují riziko moºných havárií. Havarijní

analýza je úzce svázaná s bezpe£ností, a proto se analýza, která je nekonzistentní,

neúplná £i nekvalitní, povaºuje pro danou JE za bezpe£nostní riziko. [37, 48]

Pot°ebné informace o fyzikálních a chemických procesech probíhajících p°i ha-

várii lze získat dvojím zp·sobem:

1. Experimentáln¥ (je-li k dispozici reaktor, jeho fyzikální model £i fyzikální

model jeho £ásti) lze simulovat n¥které havarijní situace a zm¥°it odezvy

systému na tyto poruchy. Nevýhodou této metody bývá vysoká cena mo-

delu, velké provozní náklady experiment·, nedostate£né zobrazení vnit°ních

vazeb mezi jednotlivými veli£inami, ºádné vize vylep²ení vlastností reakto-

ru. Experiment p°esto z·stává, alespo¬ v omezené mí°e, nezbytnou sou£ástí

vývoje jaderné bezpe£nosti.

2. Fyzikáln¥-matematickou analýzou proces· probíhajících v reaktoru. D·-

sledky havárií vedoucí ke zni£ení reaktoru lze °e²it vhodným matematickým
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modelem, coº je ekonomicky efektivn¥j²í. Kaºdý model je v²ak pouhou abs-

trakcí, více £i mén¥ zda°ilou aproximací sloºité skute£nosti, zaloºenou na

správn¥ volb¥ zjednodu²ujících p°edpoklad·. [47]

1.4.2.1 Klasi�kace výpo£tových kód·

Z hlediska reálného vyuºití se stávající t¥ºkohavarijní kódy d¥lí do t°í skupin: rychle

b¥ºící integrální kódy, podrobné (mechanistické) kódy a speciální (jednoú£elové)

kódy. [41]

1. Rychle b¥ºící integrální kódy

Integrální kódy simulují celkovou odezvu JE (odezvu chladicího systému re-

aktoru, kontejnmentu a zejména zdrojový £len). K t¥ºkohavarijní analýze vy-

uºívají �integrované� modely. K simulaci konkrétních jev· aplikují kombinaci

fenomenologických a parametrických model·. Pro provád¥ní dostate£ného

mnoºství simulací r·zných scéná°·, které doprovází zkoumání nejistot, je za-

pot°ebí, aby byli relativn¥ rychle b¥ºící. Tyto kódy nejsou primárn¥ ur£eny

pro best estimate simulace, ale za to umoº¬ují uºivateli, pouºitím uºivatelsky

de�novaných parametr·, propojit d·leºité procesy nebo jevy. Dob°e vyváºe-

ná kombinace podrobných a zjednodu²ených model· jim dovoluje simulaci

p°íslu²ných t¥ºkohavarijních jev·. Ozna£ení �rychle b¥ºící� by se m¥lo blíºit

reálnému £asu a analýzy typických havarijních scéná°· by nem¥ly trvat déle

neº 12 hodin. [41, 5]

Integrální kódy se obvykle vyuºívají na podporu 2. úrovn¥ PSA analýz, pro

odhad rizik t¥ºkohavarijních scéná°· a pro vývoj a validaci program· pro

prevenci a zmírn¥ní havárií. Jejich modely jsou zaloºeny p°edev²ím na para-

metrickém charakteru (uºivatelsky de�nované parametry modelu umoº¬ují

zkoumat na výsledcích výpo£tu d·sledky neur£itostí) s £áste£ným zacho-

váním n¥kterých mechanistických rys·. Pro získání best estimate výsledk·

jsou nutné hluboké znalosti p°íslu²ných fyzikálních jev·, stejn¥ jako zku²e-

nosti uºivatel· s provád¥ním t¥ºkohavarijních analýz. Zjednodu²ování model·

sníºuje nároky na výpo£etní £as. N¥které p°íklady rychle b¥ºících integrál-

ních kód· jsou MAAP (vyvíjený americkou spole£ností Fauske & Associates

Inc.), MELCOR (vyvíjený americkou národní laborato°í SNL, Sandia Nati-

onal Laboratories a sponzorovaný US NRC) a ASTEC (spole£n¥ vyvíjený

francouzským IRSN a n¥meckým GRS, Global research for safety). [41, 5]
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2. Podrobné kódy

Pro nejp°esn¥j²í simulaci chování JE v p°ípad¥ t¥ºké havárie pouºívají po-

drobné kódy best estimate fenomenologické modely. K °e²ení integrálních

diferenciálních rovnic vyuºívají numerická °e²ení, zatímco integrální kódy po-

uºívají korelace. Pouºívají se pro provád¥ní porovnávání (benchmarking) s in-

tegrálními kódy nebo k odvozování zjednodu²ených model·, které se v£le¬ují

do integrálních kód·. Cílem podrobných kód· je detailní modelování v²ech

p°íslu²ných jev· pomocí mechanistických model·. Uºivatelsky de�nované pa-

rametry jsou k dispozici pouze u jev·, které nejsou, z d·vodu nedostatku

experimentálních dat, dob°e pochopeny. S podrobnými kódy lze provést best

estimate analýzu, ale její neur£itosti musí být kvanti�kovány. [41, 5] Vzhle-

dem k vysokým nárok·m na výpo£etní £as simulují obvykle pouze £ást JE -

bu¤ RCS nebo kontejnment. P°ijatelná doba výpo£tu závisí na rozsahu apli-

kace a na úrovni prostorové £i £asové diskretizace, ale obvykle nep°esahuje

10-ti násobek reálného £asu. Hlavními mezinárodn¥ pouºívanými podrobnými

kódy sou£asné doby jsou:

� pro chování RCS a degradaci AZ: n¥mecký ATHLET-CD (GRS), fran-

couzský ICARE/CATHARE (IRSN), ameri£tí SCDAP/RELAP5 (INL,

Idaho National Laboratory) a RELAP/SCDAPSIM (ISS, Innovative

Systems Software);

� pro kontejnment: n¥mecký COCOSYS (GRS) a americký CONTAIN

(vyvíjený SNL a sponzorovaný US NRC). [41, 5]

Kódy ASTEC a MELCOR lze rovn¥º v p°ípad¥, ºe je jejich výpo£et zalo-

ºen na rozsáhlé nodalizaci a detailních moºnostech modelu, povaºovat za

podrobné kódy. [41]

3. Speciální (jednoú£elové) kódy

Speciální kódy se zabývají jednotlivými jevy. V závislosti na jejich aplikaci

mohou být jednoduché a rychlé b¥ºící nebo sloºité s dlouhou dobou výpo-

£tu. Speciální kódy se pouºívají pro simulaci následujících problém·: parní

exploze a rozptýlení taveniny (francouzský MC3-D vyvíjený v IRSN); cho-

vání bazénu taveniny (americký ADINA-F); oh°ev konstrukcí RCS (£ínský

COMMIX); mechanika konstrukcí (CAST3M vyvíjený francouzskou CEA,

Commissariat à l'énergie atomique et aux énergies alternatives, nebo ame-

rický ABAQUS); sekundární kriti£nost; zadrºení taveniny v oblasti dna; dis-
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tribuce vodíku (lokální ú£inky); vznícení vodíku (riziko zrychlení plamene) a

výbuch; ²í°ení taveniny. Do této skupiny výpo£tových kód· se °adí i CFD

(computational �uid dynamics) kódy °e²ící Navier-Stokesovy termohydrau-

lické rovnice v prostorové geometrii: n¥mecký GASFLOW (KIT, Karlsruhe

Institute of Technology), francouzský TONUS (IRSN), americký komer£ní

CFX, a dal²í. [41, 5]

1.4.2.2 Modelování vybraných t¥ºkohavarijních jev· a jejich neur£itosti

Termohydraulika Termohydraulickou odezvu JE popisuje systém diferenciálních

rovnic zachování. Numerické °e²ení vyºaduje diskrétní zobrazení modelovaného

systému. Nodalizace zobrazuje strukturu za°ízení nebo systému a de�nuje roz-

d¥lení jeho objem· na men²í £ásti, které se obvykle nazývají nódy, bu¬ky nebo

kontrolní objemy. V¥t²ina termohydraulických systémových kód· vyuºívá stup¬o-

vit¥ m°íºovou nodalizaci. Výpo£tový kontrolní objem je nejmen²í £ástí struktury,

v jejíº st°edu se de�nují skalární veli£iny (tlak a teplota). Hodnota veli£iny v kon-

trolním objemu p°edstavuje pr·m¥rnou hodnotu v celém jeho objemu. Vektorové

veli£iny (rychlost, hmotnostní pr·toky) se de�nují na vstupní a výstupní hran¥

kontrolního objemu. P°i vytvá°ení a volb¥ typu nodalizace záleºí na velikosti kont-

rolního objemu, zp·sobu propojování malých a velkých kontrolních objem·, jejich

v¥tvení a spojení do jednoho celku. Velikost kontrolních objem· a hustota noda-

liza£ního schéma je volena podle podle míry p°esnosti reprezentace nam¥°ených

dat výpo£tovým modelem. [41, 73]

Integrální kódy obsahují kvazirovnováºné modely, ve kterých se rovnice zacho-

vání hybnosti tekutiny bu¤ zanedbávají, nebo zjednodu²ují p°edpokladem dob°e

promíchaného nebo strati�kovaného toku (pln¥ turbulentní £i laminární proud¥-

ní). K popisu oblastí s podmínkami dvoufázového proud¥ní slouºí korelace jako

nap°íklad korelace drift �ux (posunutého proud¥ní). V d·sledku vysokých teplot

materiál· nelze v p°ípad¥ t¥ºkých havárií spoléhat na zachování platnosti tep-

lotní rovnováhy. V p°ípad¥ relativn¥ pomalého odpa°ování chladiva a odkrývání

AZ obvykle dob°e fungují nerovnováºné i kvazirovnováºné p°ístupy. Nerovnováºné

modely jsou schopné popisovat ²ir²í ²kálu p°echodových událostí, ale v p°ípad¥ po-

malej²ích p°echodových událostí je popis kvazirovnováºnými modely p°esn¥j²í. [41]

P°echodová událost typu znovuzaplavení AZ zp·sobuje tepelnou a mechanic-

kou nerovnováhu, která se musí odrazit i v jejím modelování. Integrální (kvazirov-

nováºné termohydraulické modely), ale do ur£ité míry ani podrobné kódy (nerov-

nováºné modely), nejsou schopny dostate£n¥ p°esn¥ modelovat v²echny charak-
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teristiky znovuzaplavení po²kozené AZ. Modelování tohoto procesu pomocí b¥ºn¥

dostupných výpo£tových kód· se od konce roku 2000 zkoumá v rámci Mezinárod-

ních standardních problém· (International Standard Problems, ISP) po°ádaných

ve spolupráci Organizace pro hospodá°skou spolupráci a rozvoj (Organisation for

Economic Co-operation and Development, OECD) a Agentury pro jadernou ener-

gii (Nuclear Energy Agency, NEA), coº je p°ípad i experimentu QUENCH-06,

který byl °e²en jako ISP-45. [41]

Oxidace materiál· AZ Kinetiku r·stu oxidické vrstvy a rychlost produkce vodí-

ku popisují experimentáln¥ odvozené korelace. V oblasti vy²²ích teplot odpovídající

t¥ºkým haváriím (> 1 500K) v²ak nemusí p°esn¥ odpovídat skute£nosti. V¥t²ina

kód· obsahuje bu¤ korelace s uºivatelsky volenými moºnostmi nebo detailn¥j²í

modely pouºívající rovnice pro difúzi kyslíku do r·zných fází zirkonia (�-Zr, �-Zr).

Za£len¥ní numerických °e²ení t¥chto parciálních diferenciálních rovnic do nodali-

zace sou£asných výpo£etních kód· není moc vhodné, a tak panuje snaha vytvo°it

metodu, která by zachovala popis procesu pomocí základní teorie difúze, ale kte-

rá by byla vyjád°ená formou spojených oby£ejných diferenciálních rovnic v £ase

v kaºdém axiálním kontrolním objemu. [13, 33] V¥t²í p°esnost difúzních model·

se projevila v rámci experiment· díl£ích jev·, ale jejich výhoda v rámci velkých

integrálních experiment· £i reaktorových výpo£t· není tak z°ejmá (v£etn¥ v¥t²ích

nárok· na výpo£etní £as). Korelace se úsp¥²n¥ pouºívají i v p°ípad¥ mechanistic-

kých kód·. [41] Srovnáním difúzních model· a korelací se prokázalo, ºe pouºití

parabolického zákona kinetiky je p°ijatelné v p°ípad¥ relativn¥ nízkých rychlostí

zah°ívání (nebo ochlazování) AZ, ke kterému dochází pouze b¥hem omezených

interval· havarijních sekvencí. [34, 17, 71]

Selhání palivového pokrytí Modelování selhání oxidického povlaku, který ur£uje

za£átek odtoku materiál· AZ, je velmi d·leºité a obvykle se zakládá na jednodu-

chých, experimentáln¥ odvozených, kritériích teploty a tlou²´ky povlaku. Výsledky

n¥kterých experiment· prokázaly, ºe k selhání pokrytí dochází p°i teplotách v roz-

mezí 2 000 - 2 500K a oxidické tlou²´ce v rozmezí 200 - 400�m. [41]
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Neur£itosti modelování t¥ºkohavarijních jev· I p°es pokroky v modelování

t¥ºkohavarijních jev· stále existují neur£itosti, které souvisí p°edev²ím s nedostat-

kem experimentálních dat. R·zné jevy se d¥lí podle stupn¥ jejich poznání:

1. Jevy vysoké úrovn¥ poznání

Modelování t¥chto jev· bylo experimentáln¥ ov¥°eno a je dostate£n¥ p°esné.

Do této skupiny pat°í jevy £asné fáze po²kození AZ: odpa°ování chladiva,

sekundární kriti£nost v p°ípad¥ neporu²ené geometrie, znovuzaplavení AZ

p°ed za£átkem podstatné produkce vodíku, PCI, nafouknutí pokrytí, tavení

paliva a dal²ích materiál· AZ, oxidace zirkonia a oceli, uvoln¥ní t¥kavých

²t¥pných produkt·, elastické deformace st¥ny dna TNR. [41]

2. Jevy st°ední úrovn¥ poznání

Jako celek jsou tyto jevy pochopeny, ale v p°ípad¥ neprozkoumaných rozsah·

parametr· nebo extrapolace na úrove¬ reaktoru stále existují neur£itosti.

Hlavní procesy se popisují vhodnými modely, ale validace t¥chto model· m·ºe

být z d·vodu omezené dostupnosti dat omezena. Spadají sem n¥které jevy

£asné fáze t¥ºké havárie jako selhání oxidického povlaku nebo chování oxidu v

p°ípad¥ vysokého tepelného namáhání. Chování UO2 za oxida£ních podmínek

(pára nebo vzduch) není dostate£n¥ popsáno. Uvol¬ování mén¥ t¥kavých

produkt· ²t¥pení je zatíºeno vy²²ími nejistotami. Do této skupiny rovn¥º

pat°í n¥které jevy pozdní fáze havárie: p°enos tepla v rámci/z loºe trosek,

p°enos tepla z bazénu taveniny na st¥ny dna. [41]

3. Jevy nízké úrovn¥ poznání

P°esto, ºe od konce 70. let 20. století do²lo k velkému pokroku v chápání a

schopnosti analyzovat t¥ºké havárie, stále existují technické problémy, které

je nutno vy°e²it. Tyto problémy mohou výrazn¥ ovlivnit provád¥ní budou-

cích havarijních analýz, zejména pokud jde o opat°ení sm¥°ující k úsp¥²nému

zvládání t¥ºkých havárií. Tato skupina jev· je popisována parametrickými

modely, které nejsou dostate£n¥ zvalidovány. Proces znovuzaplavení AZ je

z termohydraulického hlediska dostate£n¥ pochopen, nicmén¥ stále existují

otev°ené otázky týkající se produkce vodíku (rozpad ochranného oxidického

povlaku), k jejichº zodpov¥zení je dal²í výzkum nezbytný. P°i v¥t²ím po²ko-

zení AZ je z pohledu termohydrauliky k dispozici men²í mnoºství spolehlivých

dat, coº ovliv¬uje i simulaci produkce vodíku. [41]
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1.4.2.3 Validace výpo£tových kód·

B¥hem ov¥°ování výpo£tových kód· se sledují v²echny významné díl£í jevy, zp·-

sob, jakým se kombinují, zjednodu²ující p°edpoklady a moºná absence n¥kterých

d·leºitých jev·. Proces ov¥°ování se d¥lí do dvou etap: veri�kace a validace, ale

nelze mezi nimi vést p°esné rozhraní. Veri�kace obvykle spo£ívá v pe£livé kontrole

toho, zda pouºitá verze výpo£tového kódu skute£n¥ obsahuje to, co se od ní o£e-

kává a zda je pro °e²ení zkoumaného problému vhodná. Po za£len¥ní fyzikálních

model· do kódu s adekvátním numerickým návrhem následuje: kontrola souladu

mezi technickými podmínkami kódu a samotným kódováním, kontrola správnosti

°e²ení diferenciálních rovnic, které kód provádí, ov¥°ení zachování hmoty, energie

a hybnosti a kontrola stability numerických výsledk· na r·zné typech výpo£et-

ní techniky. Validace se zam¥°uje na ov¥°ení fyzikálních model·, matematických

postup·, vhodnosti výchozích p°edpoklad·. Validace probíhá formou srovnávání

výsledk· kódu s výsledky experimentálních program·. [41, 47, 5]

Systematická validace v¥t²iny mezinárodn¥ uznávaných výpo£tových kód·, zej-

ména systémových termohydraulických kód· probíhá v rámci °ady mezinárodních

program·, které jsou organizovány IAEA, Výborem pro bezpe£nost jaderných za-

°ízení (Committee on the Safety of Nuclear Installations, CSNI) OECD/NEA, b¥-

hem kterých dochází k vým¥n¥ zku²eností mezi £lenskými státy v oblasti vyuºívání

výpo£tových kód· a testování materiál· a zahrnují rovn¥º °e²ení ISP. Primárním

cílem t¥chto aktivit je zvý²ení d·v¥ry ve validitu a p°esnost analytických nástroj·,

které hodnotí bezpe£nost jaderných za°ízení, odhad jejich neur£itostí a prokázá-

ní odborné zp·sobilosti zú£astn¥ných institucí. N¥které kódy mají do ov¥°ovacího

procesu za£len¥na p°ezkoumání (peer review) jimi vyuºívaných model·, které jsou

jejich prost°ednictvím detailn¥ zhodnoceny. [37, 41, 5, 73]Sadu ur£itých dat m·-

ºe kód p°edpovídat s vysokým stupn¥m p°esnosti a sou£asn¥ m·ºe být pro jiná

data velmi nep°esný. Tento rozpor °e²í, pro kaºdý výpo£tový kód unikátní, �va-

lida£ní matice� , jejímº prost°ednictvím se k validaci kódu pouºívají r·zné typy

experimentálních za°ízení a r·zné podmínky ve stejném experimentálním za°ízení,

a která zaji²´uje správné zvalidování kódu:

1. Kaºdý zkoumaný jev by m¥l být °e²en v rámci experimentálních za°ízení

r·zných m¥°ítek.

2. Kaºdý jednotlivý model kódu by m¥l být validován na experimentech díl£ích

jev· (separate-e�ects tests, SET), pokud moºno r·zných m¥°ítek.
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3. Tyto modely by m¥ly být validovány na experimentech provázaných jev·

(coupled-e�ect tests, CET), které by m¥ly zohlednit jejich sloºité interakce

i zm¥ny m¥°ítka.

4. Celková schopnost kódu by se m¥la prokazovat pomocí mnoha výpo£t·

(blind), které p°edcházejí zve°ejn¥ní výsledk· experiment· r·zných druh·. [37,

41]

ISP Experimenty tohoto druhu se po°ádají v rámci CSNI OECD/NEA a od 70.

let 20. století prob¥hlo jiº 50. Jejich obecným cílem je prezentovat sou£asný stav

vývoje matematického modelování, prezentovat schopnost výpo£tových kód· v¥-

rohodn¥ predikovat pr·b¥h p°echodové události, porovnat r·zné výpo£tové mo-

dely, p°isp¥t k hlub²ímu porozum¥ní zkoumaných jev·. Pr·b¥h ISP je dostate£n¥

dokumentován, probíhají na kvalitních experimentálních stendech a jsou dosta-

te£n¥ hodnotným zdrojem informací, nebo´ umoº¬ují rozsáhlá porovnávání kódu

proti kódu £i kódu proti nam¥°eným dat·m. Zahrnují setkání (exercises), b¥hem

kterých se p°edpov¥di daného fyzikálního jevu, získané r·znými výpo£etními kódy

r·zných organizací, porovnávají mezi sebou a rovn¥º s výsledky pe£liv¥ kontrolo-

vané experimentální studie. Jejich prost°ednictvím tak lze zvý²it d·v¥ru ve validaci

a p°esnost výpo£tových kód·, které hodnotí bezpe£nost JE. �asto probíhají ve

dvou fázích: na za£átku probíhá blind fáze, p°i níº mají uºivatelé kód· k dispozi-

ci pouze podmínky experimentu; v druhé, otev°ené (open), fázi jsou ú£astník·m

p°ed spu²t¥ním výpo£t· poskytnuty i výsledky experimentu. ISP se mohou pouºít

pro validaci (jejich °e²ení se stalo d·leºitou sou£astí validace mnoha kód·), ale

rovn¥º umoº¬ují uºivatel·m kódu zlep²it své schopnosti, získat zku²enosti a pro-

kázat svoji zp·sobilost k provád¥ní best estimate výpo£t·. Ze záv¥re£ných zpráv

n¥kterých ISP je patrný �vliv uºivatele� . V pr·b¥hu ISP pouºívá n¥kolik sku-

pin ú£astník· tytéº kódy, ale pouze s jinými uºivatelsky de�novanými moºnostmi

nastavení vstupních soubor· pro konkrétní kód. Za ú£elem zabezpe£ení jakosti vý-

zkumu by m¥li být noví uºivatelé kódu dostate£n¥ pro²koleni, v£etn¥ p°ezkumu

jejich výsledk· zku²enými odborníky, kte°í nejsou do konkrétního projektu p°ímo

zainteresováni. Uºivatelé by rovn¥º m¥li být kriti£tí k výsledk·m, konzistenci a

spolehlivosti svých výpo£tu. [41, 47, 5]

M¥°ítka a velikosti experiment· Pro vývoj i validaci model· je nutné pouºí-

vat experimenty r·zných m¥°ítek. V t¥chto experimentech se aplikují prototypy

palivových ty£í o délce obvykle v rozmezí od 0,25m do plné délky palivové ty-
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£e. Ve v¥t²in¥ z nich se v²ak pouºívá pouze malé mnoºství palivových ty£í, coº

z nich z termohydraulického hlediska d¥lá experimenty malého m¥°ítka a produ-

kuje zkreslení jev· jako nap°íklad p°irozené cirkulace £i radiálních tepelných ztrát.

Pouze v n¥kolika p°ípadech (nap°íklad LOFT-FP-2, který byl zmen²eným PWR)

se jedná o experimenty st°ední velikosti. Dostupná m¥°ení z TMI-2 jako havárie

plného m¥°ítka nám o pr·b¥hu t¥ºké havárie poskytují jen málo dat a pro jeho po-

rozum¥ní bylo zapot°ebí provést rozsáhlou analýzu vyºadující pouºití výpo£tových

kód·. Modelování následk· t¥ºkých havárií se z velké £ásti zakládá na experimen-

tech a modelech, jejichº p°esnost m·ºe být omezena jejich m¥°ítkem, ze kterého

se informace o fenomenologii havárie odvozuje. Experimenty velkého m¥°ítka s

prototypickými taveninami jsou velmi drahé a obtíºn¥ proveditelné, a proto je po-

suzování dopadu m¥°ítek na výsledky experiment· stále d·leºit¥j²ím tématem. [41,

5]

Valida£ní matice Valida£ní matice, které byly sestaveny pro integrální kódy, jsou

zaloºené na principu existence r·zných typ· experiment· (viz Tabulka 2.2). In-

terakce a zp¥tné vazby mezi jednotlivými jevy hrají v t¥ºkohavarijních sekvencích

d·leºitou roli. Cílem valida£ních matic je spojit kaºdý d·leºitý jev probíhající b¥hem

t¥ºké havárie s minimáln¥ jedním experimentem, nebo lépe sadou experiment·, o

r·zném m¥°ítku vyuºívajícím simulující a/nebo prototypické materiály. Základem

t¥chto matic jsou bu¤ experimenty ISP experimenty nebo valida£ní matice sestave-

né, v rámci OECD/CSNI, pro degradaci AZ nebo termohydrauliku kontejnmentu.

Materiálové vlastnosti ovliv¬ují pr·b¥h t¥ºkých havarií, a proto je ve valida£ních

maticích zapot°ebí zohled¬ovat jejich ú£inky: je moºné vybírat experimenty se si-

mulujícími materiály, ale zárove¬ je d·leºité volit i experimenty s prototypickými

materiály (zejména pro výzkum chování koria. [41, 5]

Úrove¬ validace Hlavním cílem integrálních výpo£tových kód· je poskytnout

celkový popis hlavních oblastí týkajících se bezpe£nosti (degradace AZ, únik ²t¥p-

ných produkt·, ex-vessel jevy, odezva kontejnmentu), který by podpo°il odhady

rozsahu zdrojového £lenu a t¥ºkohavarijních následk·. Z podstaty integrovaného

provedení a rychle provedených výpo£t· jsou tyto kódy vhodné pro provád¥ní citli-

vostních studií a analýz neur£itosti. V¥t²ina t¥chto kód· postupn¥ obsahuje stále

více mechanistických model·. Podrobné kódy se nadále vyuºívají k up°es¬ování

odhadnutých následk· t¥ºkých havárií, které se vypo£ítají integrálními kódy. [5]

Hodnocení hlavních integrálních kód· a vým¥na informací mezi r·znými uºivate-
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li probíhá kaºdoro£n¥ v rámci setkání konkrétní uºivatelské komunity, nap°íklad

MCAP (MELCOR Code Assessment Program) pro hodnocení kódu MELCOR,

vyvíjeného SNL a mezinárodními partnery, vedené US NRC a dal²í. [5]
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2. Experimenty typu QUENCH a

výpo£tový kód MELCOR

Experimentální out-of-pile program QUENCH, provád¥ný v KIT, má za cíl zkou-

mat výsledky zaplavení odkryté AZ (zejména její po²kození a zdrojový £len vodí-

ku), fyzikáln¥-chemické chování p°eh°átých palivových element· v pr·b¥hu r·zných

podmínek zaplavení a vytvo°it databázi pro vývoj a validaci model· zaplavení a s

ním souvisejících model· t¥ºkohavarijních výpo£tových kód· (integrální svazkové

experimenty jsou dopln¥ny rozsáhlým programem SET, který se vyuºívá i pro va-

lidaci výpo£tových kód·). [16] Z d·vodu nízké úrovn¥ poznání jev· odehrávajících

se v pr·b¥hu znovuzaplavení AZ se dal²í parametry ve v¥t²in¥ t¥ºkohavarijních

výpo£tových kód· neuvaºují nebo se modelují pouze zjednodu²eným zp·sobem.

V rámci experimentálního programu QUENCH probíhá mezinárodní spolupráce

s institucemi Evropské unie i CSARP US NRC. [16] Díky svazkovým QUENCH

experiment·m do²lo ke zlep²ení fenomenologického poznání chování palivových

element· v pr·b¥hu £asné fáze t¥ºkohavarijních sekvencí a roz²í°ení databáze pro

validaci t¥ºkohavarijních výpo£tových kód·. [18]

2.1 Popis experimentálního za°ízení QUENCH

Svazkové experimenty typu QUENCH probíhají v testovacím za°ízení velkého m¥-

°ítka. Jeho hlavní sloºkou je testovací úsek se zku²ebním svazkem (schéma expe-

rimentálního za°ízení viz Obrázek 2.1 a P°íloha 4.6). Z parogenerátoru a p°eh°í-

váku proudí p°eh°átá pára, která vstupuje spolu s argonem, jako nosným plynem,

do spodní £ásti zku²ebního svazku. Argon, nespot°ebovaná pára a vodík, uvoln¥ný

z reakce zirkonia s párou, vystupují z horní £ásti zku²ebního svazku a proudí ve

vodou chlazené trubce výstupních plyn· a sm¥rem do kondenzátoru, kde se pára

odd¥luje od nekondenzovatelných plyn·, argonu a vodíku. Tlak v testovacím úseku

je � 0,2MPa. Testovací úsek má ve spodní £ásti odd¥lený vstup pro vst°ikování

vody b¥hem zaplavení. [61, 16]

Zku²ební svazek typu PWR, který vystupuje v obou níºe rozebíraných experi-

mentech, se standardn¥ skládá z 21 vyh°ívaných a nevyh°ívaných simulátor· pali-

vových ty£í o délce p°ibliºn¥ 2,5m (viz P°íloha 4.6). 1 Vyh°ívaná délka palivových

1Geometrie zku²ebního svazku a velká £ást jeho sou£ástí (palivové pokrytí, distan£ní m°íºky)

jsou prototypy PWR.
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ty£í je 1 024mm. Elektrické vyh°ívání zaji²´ují odporové dráty z wolframu o pr·m¥-

ru 4 nebo 6mm, umíst¥né ve st°edu ty£í. Wolframové dráty jsou prost°ednictvím

molybdenových a m¥d¥ných elektrod spojeny s kabely vedoucími ke zdroj·m stej-

nosm¥rného proudu. Celkový tepelný výkon (70 kW) je rozd¥len do dvou prstenc·

vyh°ívaných ty£í. 2 Centrální ty£ je nevyh°ívaná a slouºí pro instrumentaci nebo

jako ty£ absorbéru neutron·. [65, 70]

Obrázek 2.1: Schema experimentálního za°ízení QUENCH. [27]

Simulátory palivových ty£í jsou zaji²t¥ny ve své poloze p¥ti distan£ními m°íº-

kami (£ty°i jsou vyrobeny ze Zry-4 a jedna spodní je z Inconelu). Wolframové

2První prstenec tvo°í 8 vnit°ních ty£í a druhý 12 vn¥j²ích ty£í. Obvyklé rozd¥lení elektrického

výkonu je 35 kW do vnit°ního prstence palivových ty£í a 35 kW do vn¥j²ího prstence. [15]
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dráty vyh°ívaných ty£í jsou obklopeny anulárními peletami ze ZrO2, které simulují

palivové pelety. 3 Vyh°ívané ty£e jsou napln¥ny heliem a sm¥sí argonu a kryptonu

(d°íve pouze argonem) o tlaku � 0,22MPa. Díky tomu je moºné pomocí hmot-

nostního spektrometru odhalit selhání zku²ební ty£e. Pro zlep²ení termohydrauliky

zku²ebního svazku jsou v jeho rozích umíst¥ny £ty°i zircaloyové ty£e (o pr·m¥ru

6mm). Pro ur£ení tlou²´ky oxidického povlaku v pr·b¥hu jednotlivých fází (aº do

fáze zaplavení) je lze b¥hem experimentu z palivového svazku vytáhnout. 4 [61,

16]

Chladící komora dolní £ásti palivových ty£í je zespoda i shora ohrani£ena t¥snící

deskou z nerezové oceli. V horní £ásti palivových ty£í je chladící komora zespoda

ohrani£ena t¥snící deskou z Al2O3, která zárove¬ slouºí i jako tepelný ²tít, a její

horní £ást tvo°í izola£ní deska z plastu. [27] Zku²ební svazek je obklopen zircaloyo-

vým plá²´em o tlou²´ce 2,38mm a dále izolací o tlou²´ce 37mm, sahající k hornímu

konci vyh°ívané oblasti, která je vytvo°ena z vláken ZrO2 a kterou proudí argon. Za

izolací následuje dvouplá²´ová chladící obálka z nerezové oceli, sahající k hornímu

konci testovacího úseku. Mezikruºí chladící obálky, o ²í°ce 6,7mm, je v rozmezí

od horního konce testovacího úseku aº do horního konce vyh°ívané oblasti chlaze-

no protiproudem vody a v rozmezí od horního konce vyh°ívané oblasti do dolního

konce palivového svazku chlazeno protiproudem argonu. 5 Zku²ební svazek je vy-

baven mnoºstvím zapouzd°ených termo£lánk· p°ipevn¥ných k palivovému pokrytí

(36 termo£lánk·) v aº £ty°ech odli²ných pozicích na 17 r·zných vý²kových úrovní

mezi - 250 a 1 350mm. Termo£lánky p°ipevn¥né na povrchu plá²t¥ (22 termo£lán-

k·) a dvojité chladicí obálky (25 termo£lánk·) jsou umíst¥ny ve vý²kových úrovní

- 250 a 1 250mm (£ást z nich je speciáln¥ navrºena pro vysoké teploty). Testova-

cí úsek je dále vybaven r·znými manometry, m¥°i£i pr·toku a hladiny. Produkce

vodíku, páry a uvol¬ování dal²ích plynných produkt· se analyzuje dv¥ma odli²nými

hmotnostními spektrometry umíst¥nými na dvou r·zných pozicích zku²ebního ob-

vodu: jeden za testovacím úsekem (vzorkovací pozice - trubka výstupných plyn·,

ve vzdálenosti p°ibliºn¥ 2m od výstupu ze svazku) a dal²í po sm¥ru proud¥ní za

kondenzátorem. [65, 70]

3ZrO2 má podobné termofyzikální a chemické vlastnosti jako UO2.
4Obvykle se vytahuje pouze jediná z nich a zbylé t°i slouºí pro instrumentaci.
5Tato oblast je chlazena vodou a není obklopena izolací, aby se v ní zabránilo dosaºení p°íli²

vysokých teplot palivového svazku.
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2.2 Obecný pr·b¥h experimentu typu QUENCH

V první £ásti experimentu lze po fázi zah°ívání za°adit fázi preoxidace, p°i které

testovacím úsekem proudí sm¥s argonu a p°eh°áté páry (kaºdá sloºka o hmotnost-

ním pr·toku 3 g/s) o konstantní teplot¥ obvykle v rozmezí 1 623 - 1 723K, která je

°ízena elektrickým výkonem palivového svazku. Zahrnutím této fáze (v závislosti

na délce jejího trvání) se dal²í pr·b¥h experimentu spí²e neº scéná°i reaktorové

havárie blíºí havarijnímu scéná°i bazénu skladování pouºitého paliva. V následu-

jící p°echodové fázi p°i konstantním pr·toku plynné sm¥si roste rychlost oh°evu

palivového svazku z po£áte£ní hodnoty 0,1 K/s na � 0,4K/s. [65, 16]

Obrázek 2.2: Obecný pr·b¥h experimentu typu QUENCH (QUENCH-06). [30]
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Dal²í nár·st teploty palivového svazku závisí na rozvoji exotermické reakce zir-

konia s vodní párou, která má za následek teplotní výkyv obvykle se projevující

ve vý²kové úrovni palivového svazku 850 - 950mm p°i dosaºení teploty � 1 773K.

Toto vychýlení teploty vede k maximální teplot¥ palivového svazku a zvý²ené pro-

dukci vodíku. Aº do fáze zaplavení proudí testovacím úsekem sm¥s argonu a vodní

páry. P°ed zaplavením se zastaví pr·tok p°eh°áté páry. Pr·tok argonu je pouze

p°esm¥rován do horní £ásti testovacího úseku, kde pokra£uje jako nosný plyn pro

systémy analýzy vodíku i b¥hem fáze zaplavení. Jakmile teploty palivového svazku

dosáhnou stanovené úrovn¥, dojde k zahájení fáze zaplavení vst°ikováním vody o

hmotnostním pr·toku 15 - 50 g/s. 6 P°ibliºn¥ 20 s po za£átku zaplavení se elektric-

ký výkon palivového svazku sníºí z maximální hodnoty � 20 kW na 4 kW a simuluje

zbytkový výkon. Hmotnostní pr·tok chladiva je udrºován konstantní aº do doby,

kdy teplota palivového svazku dosáhne � 400 - 500K. [65, 16]

Experiment Chladivo a hmot-

nostní pr·tok p°i

vst°ikování [g/s]

Teplota p°ed

za£átkem

zaplavení

[K]* 7

Maximální tlou²´ka

oxidického povlaku

p°ed p°echodovou

fází/zaplavením [�m]*

Pr·m¥rná tlou²´ka

oxidického povla-

ku po ukon£ení

experimentu*

Mnoºství uvol-

n¥ného vodíku

p°ed/b¥hem

zaplavením [g]

Poznámky

QUENCH-01

26/02/1998

voda 52 1 830 312/data nejsou k dispo-

zici

500 36/3 Projekt COBE: £áste£ná fragmentace preoxidova-

ného palivového pokrytí

QUENCH-02

07/07/1998

voda 47 2 400 data nejsou k dispozi-

ci/data nejsou k dispozici

kompletn¥ zoxidované 20/140 Projekt COBE: bez dodate£né preoxidace, zapla-

vení za vysokých teplot

QUENCH-03

20/01/1999

voda 40 2 350 data nejsou k dispozi-

ci/data nejsou k dispozici

kompletn¥ zoxidované 18/120 zpoºd¥né zaplavení po 240 s od za£átku r·stu tep-

loty

QUENCH-04

30/06/1999

pára 50 2 160 82/data nejsou k dispozi-

ci

280 10/2 chování lehce preoxidovaného palivového pokrytí

p°i chlazení formou vst°ikování syté páry

QUENCH-05

29/03/2000

pára 48 2 020 160/data nejsou k dispo-

zici

420 25/2 chování preoxidovaného palivového pokrytí p°i chla-

zení formou vst°ikování syté páry

QUENCH-06

13/12/2000

voda 42 2 060 207/300 630 32/4 ISP-45, predikce zdrojového £lenu vodíku r·znými

výpo£tovými kódy

QUENCH-07

25/07/2001

pára 15 2 100 230/data nejsou k dispo-

zici

kompletn¥ zoxidované 66/120 Projekt COLOSS: dopad selhání ty£e z B4C na pro-

dukci vodíku, oxidu uhelnatého, oxidu uhli£itého a

metanu

QUENCH-08

24/07/2003

pára 15 2 090 274/data nejsou k dispo-

zici

kompletn¥ zoxidované 46/38 Referen£ní experiment k QUENCH-07 bez pouºití

ty£e z B4C

QUENCH-09

03/07/2002

pára 49 2 100 data nejsou k dispozi-

ci/data nejsou k dispozici

kompletn¥ zoxidované 60/400 Projekt COLOSS: dopad selhání ty£e z B4C na pro-

dukci vodíku, oxidu uhelnatého, oxidu uhli£itého a

metanu za podmínek nedostatku páry

QUENCH-10

21/07/2004

voda 50 2 200 514/613 kompletn¥ zoxidované 48/5 Projekt LACOMERA-QUENCH-01: havárie kon-

tejneru na skladování pouºitého paliva s p°ístupem

vzduchu

QUENCH-11

08/12/2005

voda 18 2 040 data nejsou k dispozi-

ci/170

kompletn¥ zoxidované 9/132 Projekt LACOMERA-QUENCH-02: experiment s

vypa°ováním s následným zaplavením

QUENCH-12

27/09/2006

voda 48 2 100 160/300 kompletn¥ zoxidované 34/24 Projekt ISTC-1648.2: fyzikáln¥-chemické chování

palivového pokrytí VVER z E110 b¥hem zaplavení

QUENCH-13

07/11/2007

voda 52 1 820 data nejsou k dispozi-

ci/400

750 42/1 SARNET, ty£ s absorbérem neutron· z AgInCd,

aerosol

QUENCH-14

02/07/2008

voda 41 2 100 170/470 900 35/5 �ada ACM, palivové pokrytí z materiálu M5

QUENCH-15

27/05/2009

voda 48 2 100 145/380 630 (74% kovu p°e-

m¥no na vn¥j²í oxidic-

ký povlak)

41/7 �ada ACM, palivové pokrytí z materiálu Zirlo

QUENCH-16

27/07/2011

voda 53 1 870 135/135 1 075 144/128 Projekt LACOMECO, p°ístup vzduchu

QUENCH-17

31/01/2013

voda 10 1 800 kompletn¥ zoxidované kompletn¥ zoxidované 110/1 SARNET-2, vznik trosek a uchladitelnost

Tabulka 2.1: Matice QUENCH experiment· s hodnotami jejich hlavních parame-

tr·. [62, 16]

6V n¥kolika experimentech se namísto vody pouºila sytá (studená) pára.
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2.3 Experimenty QUENCH-01 a QUENCH-06

V dal²í kapitole je popisována modi�kace vstupního souboru výpo£tového kódu

MELCOR z experimentu QUENCH-01 na experiment QUENCH-06. Je proto

vhodné oba experimenty detailn¥ji p°edstavit.

Experimenty QUENCH-01 i QUENCH-06 byly zam¥°eny na zkoumání zdrojo-

vého £lenu vodíku b¥hem zaplavení p°i r·zných okrajových podmínkách. Jednalo

se o �ryzí� experimenty se zaplavením, ve kterých ne�gurovaly ºádné absorbéry

neutron· ani jiné typy atmosféry (nap°íklad vzduch) neº vodní pára. P°ed p°e-

chodovou fází prob¥hla i fáze preoxidace p°i teplotách 1 400 - 1 500K za ú£elem

simulovat v¥t²í míru oxidace v pozd¥j²í fázi t¥ºkohavarijního scéná°e. Teploty pali-

vového svazku p°ed za£átkem zaplavení se pohybovaly mezi 1 800 a 2 150K. Fáze

zaplavení prob¥hla vst°ikováním vody o hmotnostním pr·toku 40 - 50 g/s do spod-

ní £ásti testovacího úseku, coº odpovídalo rychlosti r·stu vodní hladiny � 1,5 cm/s

bez zahrnutí vypa°ování. Po za£átku fáze zaplavení do²lo k úsp¥²nému zchlazení

palivového svazku, p°ed kterým prob¥hlo pouze pár relativn¥ malých a krátkých

teplotních výchylek doprovázených produkcí 2 - 4 g vodíku. [70, 18]

2.3.1 Pr·b¥h experimentu QUENCH-01

Mezi dv¥ma fázemi oh°evu byla vloºena fáze p°i teplot¥ � 1 000K, ve které byla

do testovacího úseku vst°ikována malá mnoºství helia pro zji²t¥ní £asového zpoº-

d¥ní p°esunu vodíku k hmotnostním spektrometr·m. Preoxida£ní fáze probíhala

po dobu 8 280 s p°i maximálních teplotách p°ibliºn¥ 1 400 - 1 600K. Jak se zjistilo

po vytaºení jedné z ty£í z rohu palivového svazku v £ase � 6 000 s, byla tlou²´ka

oxidického povlaku v oblasti nejvy²²ích teplot (ve vý²ce 900mm) na konci preo-

xida£ní fáze 300�m. Oh°ev rychlostí 0,5 K/s v pr·b¥hu p°echodové fáze zp·sobil

dosaºení maximální teploty p°ed fází zaplavení (� 1 870K, extrapolovaná hodnota

ve vý²ce 950mm). [15] B¥hem fáze zaplavení do²lo nejprve k zapln¥ní dolní sm¥-

²ovací komory vst°ikováním vody o vysokém hmotnostním pr·toku 80 g/s (celkem

2,4 l vody) po dobu � 25 s. [65] Poté byl v pr·b¥hu 15 s redukován elektrický vý-

kon palivového svazku z � 20 kW na 4 kW a hmotnostní pr·tok vody byl rovn¥º

sníºen na 52 g/s po dobu dal²ích 89 s (celkem 4,6 l vody). B¥hem zaplavení do²lo

k rovnom¥rnému chlazení bez výrazn¥j²ích teplotních výkyv·. [15]

B¥hem preoxidace bylo uvoln¥no nejv¥t²í mnoºství vodíku (celkové mnoºství

30 g o hmotnostním pr·toku 3 - 4mg/s). V pr·b¥hu p°echodové fáze a fáze zapla-

vení se uvolnilo dal²ích 8 g vodíku (o hmotnostnostním pr·toku 80mg/s). Pro�l

88



absorbovaného vodíku m¥l podobný charakter jako axiální rozd¥lení tlou²´ky oxi-

dického povlaku (maximum mezi vý²kovou úrovní 900 a 1 000mm). Maximální

mnoºství absorbovaného vodíku bylo � 5 atomových%, coº se dle fázového dia-

gramu Zr-H blíºí hodnot¥ saturace vodíku v �-Zr. Z extrapolace dat vyplynulo, ºe

v palivovém svazku se absorboval p°ibliºn¥ 1 g vodíku, coº tvo°í pouhé 3% z cel-

kového mnoºství vodíku, uvoln¥ného b¥hem experimentu. V pr·b¥hu experimentu

nedo²lo k ºádnému tavení materiál·. Oxidický povlak vytvo°ený b¥hem preoxidace

zabránil v¥t²ím teplotním výchylkám. Intenzivní míra oxidace palivového svazku

zp·sobila zejména v oblasti mezi vý²kovými úrovn¥mi 700 a 1 100mm ²edavou

barvu oxidického povlaku a n¥kolik velkých prasklin (viz Obrázek 2.3). Centrální

nevyh°ívaná ty£ se na n¥kolika místech prod¥rav¥la a pelety z ní vypadaly ven.

V pr·b¥hu experimentu do²lo ke zni£ení zircaloyové distan£ní m°íºky na vý²kové

úrovn¥ 1 050mm. Plá²´ z·stal netknutý. [27, 15]

Obrázek 2.3: Poru²ení pokrytí palivových ty£í ve vý²kové úrovni 900 mm. [27]
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2.3.2 Pr·b¥h experimentu QUENCH-06

Experiment QUENCH-06 má £ty°i fáze (viz Obrázek 2.2): fázi zah°ívání (0 aº

� 2 000 s), fázi preoxidace (� 2 000 aº � 6 000 s), p°echodovou fázi (� 6 000 aº

� 7 200 s) a fázi zaplavení (od � 7 200 do � 7 500 s). Je²t¥ p°ed fází zah°ívání se

palivový svazek postupným r·stem elektrického výkonu p°ipravil z teploty 297K

na teplotu 873K, na které byl po dobu 2 hodin stabilizován p°i elektrickém výko-

nu � 4 kW. 8 B¥hem fáze zah°ívání byla postupným r·stem elektrického výkonu

na hodnotu p°ibliºn¥ 10,5 kW dosaºena odpovídající teplota preoxidace (1 473K).

Maximální tlou²´ka oxidického povlaku b¥hem fáze preoxidace byla stanovena na

� 200�m. V pr·b¥hu p°echodové fáze byl elektrický výkon zvy²ován rychlostí

6W/s a rovn¥º do²lo k vytaºení jedné z ty£í z rohu palivového svazku. Mezi vý²-

kovou úrovní 750 a 950mm prob¥hl v této fázi mírný teplotní výkyv, který vedl

k podstatnému zvý²ení produkce vodíku. Maximální teploty (2 150K) bylo dosa-

ºeno ve vý²kové oblasti 750mm práv¥ v £ase zaplavení. K iniciaci fáze zaplavení

do²lo po spln¥ní dvou podmínek: minimáln¥ t°i termo£lánky umíst¥né na pokrytí

palivových ty£í p°esáhly teplotu 1 973K a zárove¬ termo£lánek umíst¥ný v cent-

rální nevyh°ívané ty£i dosáhl teploty � 1 873K. K této shod¥ do²lo v £ase 7 179 s,

kdy byl zárove¬ zastaven p°ívod p°eh°áté páry a pr·tok argonu byl p°esm¥rován

do horní £ásti testovacího úseku. Spodní £ást testovacího úseku byla v pr·b¥hu

dal²ích 5 s zaplavena 4 l vody a £erpadlo do ní za£alo soub¥ºn¥ dodávat vodu o

hmotnostním pr·toku 42 g/s. Po 26 s od za£átku fáze zaplavení se b¥hem 16 s

elektrický výkon zredukoval z 18,2 kW na 4 kW. Chlazení testovacího úseku bylo

ukon£eno po 250 s od jeho za£átku. [11, 30]

P°ed zaplavením palivového svazku se uvolnilo 33 g vodíku (maximální hmot-

nostní pr·tok byl 240mg/s). V pr·b¥hu zaplavení k nim p°ibyly dal²í � 4 g vodíku.

Mnoºství absorbovaného vodíku je srovnatelné s experimentem QUENCH-01. Do

vý²kové úrovn¥ � 850mm se palivový svazek jevil jako celistvý, bez výrazného po-

²kození (plá²´ byl mírn¥ zoxidovaný). V oblasti mezi vý²kovými úrovn¥mi � 879 a

� 1 010mm v²ak do²lo k lokálnímu tavení zircaloyového plá²t¥, které bylo zp·so-

beno praskáním a fragmentací palivového pokrytí i pelet ze ZrO2 b¥hem zaplavení

(viz Obrázky 2.4 a 2.5). Oxidace zbytkové kovové £ásti pokrytí pokra£ovala i

v jeho tavenin¥. Tavenina £ásti plá²t¥ pronikla i do prostoru izolace mezi vlákna

ZrO2. Dle tlou²´ky oxidického povlaku byla v¥t²í míra oxidace zp·sobena proniknu-

tím páry do vn¥j²ích £ástí testovacího úseku (oblasti vn¥ plá²t¥). K selhání prvních

8Výpo£et kódu MELCOR za£íná aº fází zah°ívání palivového svazku.
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palivových ty£í i plá²t¥ (nafouknutí a následné prasknutí) do²lo na za£átku fáze

zaplavení. [25, 30]

Obrázek 2.4: Stav plá²t¥ na horním konci vyh°ívané oblasti po ukon£ení testu. [30]

Obrázek 2.5: Pr·°ezi palivového svazku na vý²kových úrovní 837-950 mm (sloupec

vlevo - pohled zespodu, sloupec vpravo - pohled shora). [30]
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2.4 Výpo£tový kód MELCOR a jeho vyuºití pro si-

mulace experiment·

MELCOR (Methods for Estimation of Leakages and Consequences of Releases)

je pln¥ integrovaný výpo£tový kód, který modeluje pr·b¥h t¥ºkých havárií v LWR

od inicia£ní události p°es odhalení a po²kození AZ, uvoln¥ní a p°esun ²t¥pných

produkt· p°es RCS a kontejnment a jejich únik do ºivotního prost°edí. [22] Jeho

vývoj probíhá od roku 1982 v SNL za podpory US NRC. Je nástupcem sady pro-

gram· STC(Source term code) vyvíjenou US NRC v 70. letech 20. století. V roce

1986 byl poprvé vydán v USA a na mezinárodním poli se objevil v roce 1989. Od

té doby vzniklo n¥kolik verzí tohoto programu (aktuáln¥ nejnov¥j²í verze je 2.1,

ale výpo£ty této práce byly provedeny ve verzi 1.8.6). Jeho vývoj ovliv¬uje ú£ast

mnoha mezinárodních partnerských institucí v rámci Kooperativního programu vý-

zkumu t¥ºkých havárií (Cooperative Severe Accident Research Program, CSARP)

£i MCAP pod zá²titou US NRC. MELCOR se v sou£asné dob¥ vyuºívá p°ibliºn¥

ve 100 institucí � 25 zemí sv¥ta. Primárn¥ byl ur£en pro BWR, ale záhy se oblast

jeho p·sobnosti roz²í°ila i na PWR a v sou£asné dob¥ je aplikován i na jiné druhy

reaktor· (nap°íklad VVER) a jiné neº reaktorové scéná°e (bazény skladování po-

uºitého paliva, prostory manipulace s aktivními materiály). [22, 5] P°ehled £ásti

experiment· z valida£ní matice výpo£tového kódu MELCOR je uveden v Tabulce

2.2.

Cílem integrálních kód·, v£etn¥ kódu MELCOR, je vytvo°ení celkové t¥ºkoha-

varijní analýzy s dostate£n¥ p°esnými odhady £asových pr·b¥h· událostí a následk·

pro JE nebo pro ºivotní prost°edí. Primární je, aby poskytovaly co nejp°esn¥j²í pre-

dikce zdrojového £lenu a umoºnily provád¥ní PSA 2. úrovn¥ k p°edpov¥dím rizik

t¥ºkohavarijních scéná°·. Pro aplikaci integrálních kód· na reálné havarijní sek-

vence je zapot°ebí, aby modely zachycovaly ú£inky zásadních fyzikálních jev·. 9

Musí být schopny simulovat v²echny havarijní systémy, které se navrhují (sprchy,

chladicí ventilátory), i kroky operátor·, které ovliv¬ují pr·b¥h t¥ºké havárie. [5]

Termohydraulické modely kódu MELCOR jsou spole£né pro celý kód a vyuºívají

se jak pro RCS, tak pro kontejnment. Zp·sob formulace diskretizovaných rovnic

hydrodynamiky kontroluje zachování energie a hmoty do vysokého stupn¥ p°es-

nosti. Metoda numerického °e²ení je zaloºena na semi-implicitním °e²ení rovnic

a £asový krok se odvíjí od Courantovy podmínky pro stabilitu výpo£tu. Uzavírací

9Integrální kódy popisují tém¥° v²echny jevy t¥ºkých havárií, krom¥ obecných parních explozí a

mechaniky konstrukcí kontejnmentu.
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Fyzikální d¥j Název programu Organizace (stát)

Integrální experimenty havárie TMI-2 -

LOFT/LP-FP-2 INL (USA)

Phébus FP (v£etn¥ B9/ISP-

28 a FPT1/ISP-46)

IRSN (Francie)

Termohydraulika RCS BETHSY (6.9C/ISP-38) CEA (Francie)

Po²kození AZ CORA (13/ISP-31) KIT (N¥mecko)

QUENCH (06/ISP-45, 11) KIT

Uvoln¥ní ²t¥pných produkt· ORNL (VI) ORNL (USA)

VERCORS CEA

P°esun aerosol· v RCS a v

kontejnmentu

FALCON AEAT (UK)

VERCORS CEA

LACE INL

Mechanické selhání TNR LHF-OLHF SNL (USA)

Interakce roztaveného kória

s betonem

OECD-MCCI ANL

ACE ANL

Aerosoly a plynné formy jó-

du v kontejnmentu

ACE/RTF AECL (Kanada)

Termohydraulika kontejn-

mentu

NUPEC (M-8-1, M-8-2) NUPEC (Japonsko)

VANAM-M3 (ISP-37) Battelle (N¥mecko)

Spalování vodíku v kontejn-

mentu

HDR (E11,T31.5,V44) Battelle

Tabulka 2.2: �ást valida£ní matice výpo£tového kódu MELCOR. [50, 51]

vztahy spolu s dal²ími pomocnými modely, které jsou obecn¥ nelineární, se pou-

ºívají pro výpo£et zdroj·, spot°ebi£· a dal²ích zm¥n hmoty/energie. Modelování

in-vessel fáze t¥ºkohavarijních scéná°· s sebou nese jednu zvlá²tnost: na rozdíl od

DBA se geometrie v £ase neustále m¥ní, nap°íklad v d·sledku postupného tavení,

p°esunu £i vypa°ování materiál·. Z hlediska numerického °e²ení fyzikálních rovnic

to p°edstavuje komplexní problém, který zp·sobuje zmen²ení £asového kroku a v

nejhor²ích p°ípadech i selhání konvergence °e²ení. Problémy tohoto druhu obvykle

samy kódy zaregistrují a ukon£í výpo£et. Provedením ur£itých zm¥n m·ºe poté

uºivatel tyto problémy vy°e²it a provést opakovaný výpo£et. [5]

Proces znovuzaplavení AZ v MELCORU °e²í semi-empirický model ²í°ení chla-
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dící fronty, který je dostate£n¥ p°esný pro relativn¥ nepo²kozenou AZ p°ed po£át-

kem zaplavení. V p°ípad¥ zaplavení po²kozené AZ dochází v pr·b¥hu oxidace k

velkým výkyv·m, které jsou zp·sobeny bu¤ samotným zaplavením vodou £i chla-

zením v pá°e a které MELCOR obecn¥ nedokáºe p°esn¥ predikovat, a proto oxidaci

za takových podmínek v¥t²inou podhodnocuje. [70] Selhání pokrytí v d·sledku je-

ho nafouknutí a prasknutí MELCOR nemodeluje. K posouzení selhání palivového

pokrytí se pouºívají dv¥ kritéria:

1. teplota palivového pokrytí p°ekro£í uºivatelsky de�novanou kriteriální teplotu

nebo její standardní hodnotu,

2. oxidace £i candling zp·sobí ztrátu integrity geometrie palivového pokry-

tí. [45]

Modelování oxidace palivového pokrytí a dal²ích sou£ástí AZ ze Zry-4 je zalo-

ºeno na Urbanic-Heidrickových korelací s tím, ºe se p°ijímá diskontinuitu v Arrhe-

niov¥ grafu difúzních koe�cient· pro hmotnostní p°ír·stek a r·st povlaku ZrO2

na po£átku p°echodu z tetragonální na kubickou fázi ZrO2 (1 853K). Pouºitím

Urbanic-Heidrickovy korelace p°i teplotách niº²ích neº 1 853K v²ak nadhodnocuje

rychlost produkce vodíku. Pro oxidaci oceli se vyuºívá Whiteova korelace. Pro mo-

delování oxidace Zry-4 p°ijímá MELCOR Urbanic-Heidrickova korelace se pouºívá

jako standardní model oxidace p°i v²ech teplotách. [45, 70, 20]

2.4.1 Struktura kódu MELCOR a pr·b¥h výpo£tu

Výpo£ty kódu MELCOR probíhají ve dvou fázích: MELGEN a MELCOR. MEL-

GEN je vstupní procesor, do kterého se zapisuje v¥t²ina vstupních dat. Zaji²´uje

kontrolu vstupních dat: syntaktickou (²patný symbol vloºený p°i p°íprav¥ vstupního

souboru), matematickou a logickou (p°irozená £ísla, reálná, komplexní, zápis pro-

m¥nných), shodu (nesprávné vý²kové úrovn¥, záporné tlaky, nesprávné propojení

komponent). Pokud jsou vstupní data p°ijata, zapí²e p°edb¥ºné po£áte£ní pod-

mínky do restartovacího souboru. MELCOR pak vyºaduje pouze krátký seznam

vstupních dat, zejména £asové kroky a parametry provedení výpo£t· p°echodo-

vých událostí pro provád¥cí knihovnu EXEC (executive). Ve vstupním souboru

pro MELCOR lze m¥nit pouze n¥kolik vstupních dat. Spu²t¥ní MELCORU vy-

tvo°í n¥kolik výstupních soubor·: diagnostický soubor (.DIA), zobrazující chyby

vstupního souboru a výstrahy a uºivatel tak na jeho základ¥ ve vstupním souboru

m·ºe odstranit chyby; výstupní textový soubor (.OUT), binární restartovací soubor
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(.RST), soubor graf· (.PTF) a soubor zpráv (.MES) oznamující hlavní události

pr·b¥hu havárie. [60, 29]

2.4.1.1 Hlavní knihovny vyuºívané p°i výpo£tu experimentu QUENCH-06

Výpo£tový kód MELCOR je rozsáhlý program s velkým mnoºstvím programova-

cích pokyn· a subroutines, a proto je rozd¥len do modul· odpovídajícím £ástem

reaktoru nebo mnoºin¥ jev·, které jsou prost°ednictvím daného modulu, který syn-

chronizuje £asové kroky, °ídí p°enos dat a kontroluje zachování hmoty a energie,

propojeny. Krom¥ °ídícího modulu tedy MELCOR obsahuje velký po£et r·zných

modelových knihoven, jako nap°íklad knihovnu kontrolních objem· hydrodynami-

ky (control volume hydrodynamics, CVH), spojek (�ow paths, FL), popisu AZ

((core, COR), tepelných struktur (heat structures, HS), a dal²í. Po£et knihoven,

který je b¥hem výpo£tu vyuºit, závisí na °e²eném problému. Základní vstupní pa-

rametry jsou dány daty v knihovnách CVH, FL a HS, která dohromady vytvá°í

hlavní systém reaktoru s výjimkou AZ, jejíº data rozm¥r· a struktury se speci�kují

v knihovn¥ COR. R·zné vstupní záznamy jsou ur£eny identi�kátorem knihoven

kódu MELCOR (jako nap°íklad CV pro CVH) následovaným £íslem komponenty

a identi�kátorem typu záznamu. [8, 29, 5]

V p°ípad¥ experiment· typu QUENCH je nodalizace AZ (viz P°íloha 4.6)

tvo°ena dvourozm¥rnou osov¥ soum¥rnou geometrií, obsahující 4 radiální prstence

a 30 axiálních úrovní (91 bun¥k knihovny COR). 10 Nodalizace experimentálního

za°ízení QUENCH dále obsahuje: 43 kontrolních objem· knihovny CVH, 33 spojek

knihovny FL a 48 tepelných struktur knihovny HS (z toho 33 z nich spadá do

kategorie hrani£ních tepelných struktur (boundary heat structures, BHS).

Kontrolní objemy hydrodynamiky MELCOR je nodální kód a rovnice zacho-

vání hmoty a energie jsou tak °e²eny pro kaºdý kontrolní objem, který je pomocí

CVH de�nován (v²eobecný kontrolní objem pro TNR, primární i sekundární systém,

kontejnment). Je to rovn¥º kód soust°ed¥ných parametr·, který pouºívá jedno-

rozm¥rné modelování kontrolních objem· hydrodynamiky. Termodynamické vlast-

nosti jsou soust°ed¥ny do jednoho bodu kaºdého kontrolního objemu, ve kterém

se povaºují za konstantní. Prostorová geometrie je ve vstupním souboru popsá-

na v sou°adnicích objem/vý²ka (viz nap°íklad Obrázek 3.1 v následující kapitole

Modi�kace vstupního souboru). V kaºdém objemu m·ºe zárove¬ existovat £ást

10Jak je patrné i z P°ílohy 4.6, bývá nodalizace AZ obvykle detailn¥j²í neº nodalizace hydrauliky.
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pool (kapalina) a £ást atmosphere, která se m·ºe skládat z páry a n¥kolika ne-

kondenzovatelných plyn·. Dvoufázové modely umoº¬ují existenci parních bublin v

kapalin¥ a vodních kapi£ek, mlhy (fog), v atmosfé°e. Pokud je zvolena moºnost

nerovnováºné termodynamiky, mohou panovat v kapalin¥ i atmosfé°e r·zné teploty

a fázové podmínky. [44, 60, 29]

Popis chování aktivní zóny Tato knihovna vyhodnocuje chování paliva a dal²ích

struktur AZ a dolní sm¥²ovací komory, které dotvá°í prostor a mohou se v pr·b¥hu

havárie tavit a p°esunovat. V tomto p°ípad¥ tak v MELCORu vytvá°í �virtuální

objem� , který, v p°ípad¥, ºe zmizí, uvolní místo pro tekutinu, nebo pokud se

p°esunuje, m·ºe tím zmen²it pr·to£nou plochu jiného objemu. V knihovn¥ COR se

krom¥ paliva, pokrytí a plá²t¥ rozli²ují rovn¥º dva typy konstrukcí: nosné struktury

(supporting structures, SS) a nenosné struktury (non-supporting structures, NS).

NS jsou schopny nést pouze samy sebe a kritéria jejich selhání jsou jejich kritická

tlou²´ka a standardní, nebo zadaná, teplota tavení. SS nenesou jenom samy sebe,

ale i dal²í struktury v kontrolním objemu nad nimi. [44, 29]

Spojky Tato knihovna spolu s CVH vyhodnocuje toky hmoty a energie mezi

kontrolními objemy. De�nuje spojky (plochu, délku, a dal²í), tlakové ztráty (kon-

centrované a rozloºené), popisuje spojky (rozhraní mezi objemy). MELCOR je

rovn¥º schopen zachytit okamºik otev°ení spojky zp·sobené strukturálním selhá-

ním. [44, 60, 29]

Tepelné struktury Tepelné struktury p°edstavují fyzikální a tepelné ohrani£ení

hydraulického systému. Tato knihovna modeluje jejich tepelnou odezvu, p°enos

hmoty a tepla mezi nimi a pools a atmospheres obsaºenými v kontrolních ob-

jemech. Pracuje s vedením tepla, kondenzací, proud¥ním a sáláním. V pr·b¥hu

t¥ºkohavarijního scéná°e mohou být v d·sledku termomechanického zatíºení od-

stran¥ny nebo selhat. [44, 29]

Dal²í knihovny Knihovna EDF (external data �les) °ídí £tení a zápis velkých

externích soubor· s daty a umoº¬uje s nimi komunikovat data k £asovému pr·b¥hu

scéná°e. Knihovna CF (control functions) hodnotí uºivatelsky de�nované kontrolní

funkce a pouºívá je pro de�nici nebo °ízení r·zných £ástí výpo£tu, jako nap°íklad

de�nice nových prom¥nných, které mohou být zobrazeny v grafech, otevírání a

zavírání ventil· spojek, spou²t¥ní havarijních systém· a dal²í. Knihovna TF (tabular
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functions) vyhodnocuje uºivatelem vybrané tabulární funkce k de�nování nebo

°ízení r·zných £ástí výpo£tu jako nap°íklad p°echodové události, zdroje hmoty a

energie, integrální zbytkové teplo a dal²í. Data fyzikálních vlastností materiál·

jsou uloºena v databázi kódu MELCOR, ale data pro nové materiály mohou být

rovn¥º dodate£n¥ de�nována v rámci knihovny MP (material properties). �íselné

ozna£ení 1 aº 3 je vyhrazeno vod¥ jako kapalin¥ (1), mlze (2) a pá°e (3). �ísla �4
se pouºívají pro nekondenzovatelné plyny. Jejich p°i°azení ke konkrétním £ísl·m se

zadává ve speciálním vstupu pro nekondenzovatelné plyny NCG (noncondensible

gas). [44, 60, 29]
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3. Modi�kace vstupního souboru pro

experiment QUENCH-06

P°i modi�kaci vstupního souboru pro experiment QUENCH-06 se vychází ze vstup-

ního souboru pro experiment QUENCH-01. Proto je na úvod vhodné p°ipomenout

n¥které rozdíly, které vyplývají z popisu obou experiment· uvedeném v p°edchá-

zející kapitole. Del²í fáze preoxidace QUENCH-01 m¥la za následek v¥t²í tlou²´ku

oxidického povlaku a následn¥ niº²í teploty p°i za£átku zaplavení neº v p°ípa-

d¥ QUENCH-06. Palivový svazek byl v p°ípad¥ QUENCH-01 zaplavován vy²²ím

hmotnostním pr·tokem vody neº p°i QUENCH-06. Tyto rozdíly ukazují na od-

li²né po£áte£ní a okrajové podmínky, které byly v obou experimentech nastaveny

(celkový souhrn okrajových podmínek je uveden v Tabulce 3.1).

Okrajová podmínka Data poskytnutá

FZK

Teplota 21 termo£lánk· na

vnit°ní st¥n¥ vn¥j-

²ího plá²t¥ chladicí

obálky

Pr·tok pára

(hmotnostní pr·tok argon

a teplota) chladicí voda

Vývin tepla vstupní elektrický

výkon palivového

svazku

Tabulka 3.1: Okrajové podmínky pro experiment QUENCH-06. [46]

V následující £ásti je uveden popis konkrétních zm¥n provedených p°i modi�kaci

vstupního souboru pro experiment QUENCH-06.

3.1 Kontrolní objemy hydrodynamiky (CVH)

Ve vstupech této knihovny bylo provedeno n¥kolik zm¥n v¥t²ího £i men²ího význa-

mu. P°i studiu jednotlivých vstupních záznam· do²lo u vstupu CV(201 aº 207)B2

k identi�kaci nep°esnosti v hodnot¥ exponentu ve vyjád°ení objemu pro vý²kovou

hladinu 1,45235 m pro kontrolní objemy CV201 aº CV207 (viz Obrázky 3.1 a

3.2).
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Obrázek 3.1: P·vodní vstup CV201B2 z QUENCH-01.

Obrázek 3.2: Zm¥n¥ný vstup CV201B2 pro QUENCH-06.

Z informací uvedených ve speci�ka£ní zpráv¥ k experimentu QUENCH-06 rov-

n¥º vyplynulo, ºe meziprostor mezi trubkou výstupních plyn· a jejím vodním chla-

zením je vypln¥n stagnantním vzduchem. [46] V p·vodním vstupu je v²ak uveden

stagnantní vodík, který je v tomto p°ípad¥ ve vstupu NCG ozna£en pod £íslem 4.

Pro kontrolní objemy CV601 aº CV607, tak byl vstup CV(601 aº 607)A3 zm¥n¥n

a navíc byl p°idán CV(601 aº 607)A6 tak, aby bylo moºné modelovat vzduch jako

sm¥s 71% dusíku a 21% kyslíku (viz Obrázky 3.3 a 3.4).

Na základ¥ dat m¥°ení z FZK byly zm¥n¥ny po£áte£ní teploty (nap°íklad CV020A5

TATM) pro kontrolní objemy CV020, CV030, CV125, CV126, CV132, CV129,

CV130 a CV131. Toto up°esn¥ní hodnot zmen²ilo výchylky pr·b¥hu teplot po

spu²t¥ní výpo£tu. V rámci QUENCH-01 probíhala první fáze zah°ívání ve srovnání

s ostatními fázemi experimentu, aº do zaplavení s jiným pom¥rovým sloºením pa-

roplynné sm¥si (vodní pára + argon). Pro experiment QUENCH-06 tak bylo nutné

provést p°epo£et parciálního tlaku vodní páry na vstupu kontrolního objemu, který

p°edstavuje zdroj páry a argonu, CV010A3 PH2O zohled¬ující konstantní pom¥ro-

vé sloºení sm¥si argonu a vodní páry v celém pr·b¥hu experimentu aº do zaplavení

vyjád°ený prost°ednictvím TF103. Oproti experimentu QUENCH-01 do²lo rovn¥º
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Obrázek 3.3: P·vodní vstup CV601A3 z QUENCH-01.

Obrázek 3.4: Zm¥n¥ný vstup CV601A3 pro QUENCH-06.

ke zm¥n¥ teploty této paroplynné sm¥si, která byla ve vstupu CV010A4 TATM

zohledn¥na prost°ednictvím TF104 a ve vstupu CV710A4 TATM prost°ednictvím

TF124. 1

3.2 Spojky (FL)

Jak jiº bylo zmín¥no v p°ípad¥ CV010, docházelo v pr·b¥hu QUENCH-01 ke zm¥-

nám hmotnostního pr·toku paroplynné sm¥si, které v p°ípad¥ QUENCH-06 ne-

probíhaly, a proto do²lo prost°ednictvím TF105 k modi�kaci rychlosti proud¥ní

paroplynné sm¥si na vstupu spojky FL020T1 (viz Obrázky 3.5 a 3.6). Hodnota

rychlosti paroplynné sm¥si vychází z hustoty sm¥si získané z p°edchozího výpo£tu

parciálního tlaku vodní páry, z pr·to£né plochy spojky a ze stanoveného hmotnost-

ního pr·toku sm¥si. Hmotnostní pr·tok paroplynné sm¥si p°ed zaplavením by m¥l

v p°ípad¥ QUENCH-06 odpovídat sou£tu hmotnostního pr·toku argonu (3 g/s) a

hmotnostního pr·toku vodní páry (3 g/s), tedy 6 g/s. Výpo£tem se nicmén¥ proká-

1Kontrolní objem CV710 p°edstavuje zdroj argonu p°i zaplavení po jeho p°esm¥rování z dolní

do horní £ásti testovacího úseku.
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zalo, ºe takto vypo£ítaná rychlost sm¥si má za následek dvojnásobný hmotnostní

pr·tok vodní páry, a proto byl následn¥ p°i výpo£tu pouºíván polovi£ní hmotnostní

pr·tok paroplynné sm¥si o hodnot¥ 3 g/s.

Obrázek 3.5: P·vodní de�nice TF105 z QUENCH-01.

Obrázek 3.6: Zm¥n¥ná de�nice TF105 pro QUENCH-06.

Jiº v úvodu této kapitoly byla zmín¥na niº²í hodnota hmotnostního pr·toku

vody p°i zaplavení v p°ípad¥ experimentu QUENCH-06. Tento parametr se mode-

luje zm¥nou rychlosti média ve spojce FL030 na vstupu FL030T1 prost°ednictvím

TF114.

3.3 Tepelné struktury (HS)

Teplotní okrajové podmínky vycházející z hodnot nam¥°ených na vn¥j²ím povrchu

vnit°ního plá²t¥ chladící obálky se do vstupního souboru experimentu QUENCH-

06 vkládá pro HS typu radiální BHS (HS10201 aº HS13001). V tomto p°ípad¥

se zm¥ní vstupy pro zadání okrajových podmínek pro vn¥j²í stranu t¥chto BHS,

HS(10201 aº 13001)600, prost°ednictvím CF10201 aº CF13001, které dále pracují

s daty získanými EDF005 a EDF006.

3.4 Externí soubory dat (EDF)

Hodnoty nam¥°ené b¥hem experimentu vytvá°í jak teplotní okrajové podmínky, tak

okrajové podmínky pro vývin tepla a je zapot°ebí je mít v pr·b¥hu výpo£tu k dispo-

zici a komunikovat s nimi. V rámci modi�kace vstupního souboru pro experiment
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QUENCH-06 bylo zapot°ebí vytvo°it nové externí soubory dat odpovídající svým

obsahem nam¥°eným hodnotám teplot a elektrického výkonu a nap¥tí (Tjacke-

ta.dat, Tjacketb.dat, quenchp.dat, quenchu.dat) a správn¥ de�novat vstupy pro

knihovnu EDF (EDF005, EDF006, EDF020, EDF021), podle kterých je MELCOR

pozná a správným zp·sobem pouºije (viz Obrázek 3.7).

Obrázek 3.7: P°íklad zadání EDF020,021,005,006, které se mezi experimenty

QUENCH-01 a QUENCH-06 po formální stránce neli²í, ale r·zní se obsahem

datových soubor·: quenchp.dat, quenchu.dat, Tjacketa.dat a Tjacketb.dat.

3.5 Kontrolní funkce (CF)

Vstupní elektrický výkon palivového svazku se m¥ní se zm¥nou p°echodového od-

poru ve spoji wolframového drátu s molybdenovou a m¥d¥nou elektrodou. Hodnota

p°echodového odporu nebyla p°edm¥tem m¥°ení, a proto vytvá°í neur£itost mode-

lování tohoto typu experimentu. FZK doporu£uje hodnotu p°echodového odporu

(4,3
 /ty£) zaloºenou na analýze experimentu typu QUENCH pomocí výpo£tové-

ho kódu SCDAP/RELAP. [46] Tento parametr se do vstupního souboru zadává na

vstupu CF020. B¥hem výpo£t· provád¥ných v praktické £ásti této práce pomocí

výpo£tového kódu MELCOR ve verzi 1.8.6 bylo vyzkou²eno n¥kolik hodnot p°e-

chodového odporu a v grafech následující kapitoly Výpo£et a zpracování výsledných

dat je ve výpo£tu A vyuºita hodnota 5,3
 /ty£ a pro výpo£et B 6,9
 /ty£.

103



104



4. Výpo£et a zpracování výsledných

dat pro experiment QUENCH-06

Modi�kovaným (dle zm¥n uvedených v p°edcházející kapitole) vstupním souborem

byly provedeny výpo£ty experimentu QUENCH-06. Následuje porovnání vybraných

výsledk· s nam¥°enými daty.

4.1 Pr·toky médií v pr·b¥hu experimentu

Dle popisu pr·b¥hu experimentu QUENCH-06 uvedeném v druhé kapitole lze pro-

vést kontrolu správnosti zadaných okrajových podmínek pr·toku médií, které MEL-

COR p°i výpo£tu vyuºívá. Obrázek 4.1 znázor¬uje pr·b¥h hmotnostních pr·tok·

v²ech t°í médií, se kterými MELCOR po£ítá a který odpovídá experimentálním

podmínkám bez ohledu na oscilace zp·sobené skokovou zm¥nou pr·toku.
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Obrázek 4.1: Vypo£ítaný pr·tok r·zných médií testovacím úsekem.
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4.2 Elektrický výkon palivového svazku

Pr·b¥h nam¥°eného elektrického výkonu tvo°í ve sm¥ru osy r·stu elektrického vý-

konu tém¥° ekvidistantní k°ivku pr·b¥h·m vypo£ítaným (s rostoucí teplotou se ale

rozestupy v²ech t°í pr·b¥h· zmen²ují). V d·sledku ztrát (nap°íklad v kluzných kon-

taktech) musí být nam¥°ený pr·b¥h elektrického výkonu, který ztráty nezahrnuje,

sloºen z vy²²ích hodnot neº ten vypo£ítaný, ve kterém je hodnota p°echodového

odporu jiº zapo£ítána. Niº²í hodnoty elektrického výkonu výpo£tu B vyplývají z

vy²²í hodnoty zvoleného p°echodového odporu neº v p°ípad¥ výpo£tu A.
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Obrázek 4.2: Celkový elektrický výkon palivového svazku.
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4.3 Maximální teplota palivového svazku
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Obrázek 4.3: Maximální teplota palivového svazku.

Nejvy²²í dosaºené teploty palivového svazku b¥hem experimentu výrazn¥ ovliv-

¬ují pr·b¥h oxidace a tudíº i produkci vodíku. Maximální teplota palivového svazku

byla nam¥°ena ihned po za£átku fáze zaplavení ve st°edu centrální nevyh°ívané ty-

£e ve vý²kové úrovni 950mm. Pro srovnání s touto nam¥°enou hodnotou byly

vybrány teploty palivového pokrytí v bu¬ce COR 223 (COR-TCL.223), tedy v 2.

radiálním prstenci (oblast vyh°ívaných ty£í) a 23. axiální úrovni, které odpovída-

jí maximu vypo£ítané teploty palivového svazku. Porovnání maximální teploty na

povrchu nevyh°ívané ty£e s maximální teplotou na povrchu vyh°ívané ty£e sv¥d£í

o vysoké intenzit¥ p°enosu tepla sáláním v této oblasti b¥hem experimentu nebo o

podce¬ování nam¥°ených dat kódem MELCOR. Lep²í shoda pr·b¥hu nam¥°ených

teplot panuje s výpo£tem A (ten se volbou hodnoty p°echodového odporu zam¥°il

práv¥ na dosaºení teplot v blízkosti teplotního pr·b¥hu experimentu). Zárove¬ je

patrné, ºe v p°ípad¥ výpo£tu A je dosaºeno vy²²ích maximálních teplot neº na-

m¥°ených, coº m·ºe být zp·sobeno v¥t²í intenzitou exotermické reakce zirkonia

s vodní párou a pozd¥ji se m·ºe projevit v axiálním pro�lu oxidického povlaku. V

p°ípad¥ výpo£tu B lze o£ekávat niº²í hodnoty tlou²´ky oxidického povlaku neº ex-

perimentáln¥ zji²t¥né, nebo´ p°i n¥m nebylo dosaºeno nam¥°ených teplot. B¥hem
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zaplavení je skokový pokles teplot na hodnotu teploty sytosti (� 400K) ve v²ech

t°ech p°ípadech soub¥ºný. Vykreslené výsledky obou výpo£t· tak mají v pr·b¥hu

celého experimentu stejný trend jako nam¥°ené hodnoty a ani v jednom p°ípad¥

nedosahují hodnot teplotního kritéria selhání palivových ty£í, které je ve vstupním

souboru kódu MELCOR zadáno pro experiment QUENCH-06 hodnotou citlivost-

ního koe�cientu 1132 na vstupu SC11321 2 500K (respektive SC11322 2 800K

bez ohledu na míru oxidace palivového pokrytí).

4.4 Pr·b¥h chlazení palivového svazku
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Obrázek 4.4: Pr·b¥h chlazení palivového svazku b¥hem zaplavení.

Na detailu pr·b¥hu chlazení palivových ty£í (nam¥°ené i vypo£ítané hodnoty

odpovídají pr·b¥h·m pouºitým p°i porovnání nejvy²²ích teplot palivového svazku)

b¥hem fáze zaplavení lze sledovat r·zné mechanismy chlazení odpovídající Obrázku

1.2. V p°ípad¥ výpo£tu A dochází na po£átku fáze zaplavení k teplotnímu výkyvu

zp·sobenému zejména exotermickou reakcí zirkonia s vodní párou, která ihned po

za£átku chlazení nejprve jeho ú£inky redukuje, ale posléze její intenzita opadá a

nam¥°ený i vypo£ítané pr·b¥hy chlazení konvergují.
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4.5 Axiální rozd¥lení teplot a tlou²´ky oxidické vrst-

vy
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Obrázek 4.5: Nam¥°ený pr·b¥h teploty po délce palivového svazku v £ase 6 620 s.

V £ase � 6 630 s do²lo k vytaºení jedné z ty£í z rohu palivového svazku. Axi-

ální pr·b¥h nam¥°ených teplot v tomto £asovém období je zobrazen na Obrázku

4.5. Nejvy²²ích teplot palivového svazku v tomto £asovém kroku je dle m¥°ení

dosaºeno v oblasti 950mm. Rozd¥lení teplot podél délky komponent palivového

svazku ur£ené ob¥ma výpo£ty v £ase � 6 630 s je zachyceno na Obrázku 4.6.

Svým charakterem pr·b¥hu se oba výpo£ty v horní £ásti palivového svazku podo-

bají nam¥°eným hodnotám. Teploty v dolní £ásti palivového svazku oba výpo£ty

nadhodnocují.
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Obrázek 4.6: Vypo£ítané rozd¥lení teplot po délce palivového svazku dle výpo£tu

A (naho°e) a výpo£tu B (dole) v £ase 6 620 s.

Nam¥°ený pro�l tlou²´ky oxidického povlaku na povrchu vytaºené ty£e je uve-

den na Obrázku 4.7.

Porovnáním s vypo£ítanými pro�ly na Obrázku 4.8 je z°ejmé, ºe výpo£et A

v tomto £ase nadhodnocuje tlou²´ku oxidické vrstvy a k nam¥°eným hodnotám
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Obrázek 4.7: Nam¥°ené hodnoty tlou²´ky oxidického povlaku po délce ty£e vyta-

ºené z rohu palivového svazku v £ase � 6 630 s.

se blíºí spí²e výpo£et B. Oba výpo£ty v²ak vykazují oxidický povlak nad vý²ko-

vou úrovní 200mm, zatímco m¥°ením byla tlou²´ka oxidického povlaku zji²t¥na

aº nad vý²kovou úrovní 600mm. Tento jev m·ºe být zp·soben pouºitou korelací

oxidace (Urbanic-Heidrickova), která p°i relativn¥ nízkých teplotách této oblasti

(� 1 100K) nadhodnocuje ú£inky oxidace. V obou výpo£tech dochází nad vý²ko-

vou úrovní 1 000mm (horní konec vyh°ívané oblasti), k náhlému sníºení tlou²´ky

oxidické vrstvy centrální nevyh°ívané ty£e a vnit°ního prstence vyh°ívaných ty£í,

ale záhy její hodnota op¥t skokov¥ stoupá a dosahuje men²í tlou²´ky, neº byla

p·vodní úrove¬. Tento jev, jak je patrné z Obrázku 4.6, není zp·soben skoko-

vým poklesem teploty, ale pravd¥podobn¥ji souvisí s modelováním oxidace (Urban-

Heidrickovy korelace). Výrazný pokles ve vý²kové oblasti 1 000mm se neprojevuje

u pro�lu oxidické vrstvy plá²t¥ ani u vn¥j²ího prstence vyh°ívaných ty£í v ºádném z

výpo£t·. �ádné skokové propady se nevyskytují ani v p°ípad¥ nam¥°eného pro�lu

oxidické tlou²´ky.
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Obrázek 4.8: Hodnoty tlou²´ky oxidického povlaku po délce palivového svazku v

£ase 6 620 s dle výpo£tu A (naho°e) a výpo£tu B (dole).

Na Obrázku 4.9 je zobrazen vypo£ítaný pro�l kone£né tlou²´ky oxidického po-

vlaku po skon£ení experimentu. V p°ípad¥ výpo£tu A jsou z°ejmá dv¥ rovnocenná
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Obrázek 4.9: Hodnoty kone£né tlou²´ky oxidického povlaku po délce palivového

svazku dle výpo£tu A (naho°e) a výpo£tu B (dole).

maxima pro�lu oxidické tlou²´ky, mezi kterými leºí skokový propad. Od vypo£í-

tané úrovn¥ tlou²´ky oxidické vrstvy v £ase � 6 630 s do²lo v tomto p°ípad¥ ke
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zrychlení oxidace ve vý²kové oblasti nad 1 000mm, kde v p°ípad¥ výpo£tu A do-

²lo ve vý²kové úrovni 1 092mm k p°ekro£ení kritéria kritické minimální tlou²´ky

nezoxidované Zry-4 v palivovém pokrytí (100�m): hodnota tlou²´ky oxidického

povlaku p°esáhla 625�m, p°i£emº po£áte£ní tlou²´ka st¥ny zircaloyového pokrytí

byla 725�m (viz P°íloha 4.6), a tak v tomto p°ípad¥ do²lo k selhání centrální

nevyh°ívané ty£e. Srovnáním pro�lu oxidické tlou²´ky výpo£tu B v £ase � 6 630 s

s jeho �nální podobou nedo²lo v jeho pr·b¥hu k významným zm¥nám.

Nam¥°ený pro�l kone£né tlou²´ky oxidického povlaku r·zných konstrukcí AZ je

uveden na Obrázku 4.10. V jeho p°ípad¥ se v²echna maxima oxidických tlou²t¥k

nacházejí ve vý²kové oblasti 950mm a stejn¥ je tomu i u výpo£tu B. Vypo£ítané

pro�ly oxidických tlou²t¥k v p°ípad¥ výpo£tu A nicmén¥ pro centrální nevyh°ívanou

ty£ a plá²´ kulminují nad vý²kovou úrovní 1 000mm. Pro vyh°ívané ty£e výpo£tu

A lze soudit, ºe maxima jejich oxidické tlou²´ky se nacházejí ve vý²kové úrov-

ni 950mm. Nam¥°eným kone£ným pro�l·m oxidických tlou²t¥k se více p°ibliºuje

výpo£et A. Oba výpo£ty ale stále nadhodnocují tlou²´ku oxidického povlaku nad

vý²kovou úrovní 200mm. V obou výpo£tech dochází v p°ípad¥ tlou²´ky oxidického

povlaku centrální nevyh°ívané ty£e a vnit°ního prstence vyh°ívaných ty£í nad vý²-

kovou úrovní 1 000mm ke skokovému sníºení tlou²´ky oxidické vrstvy a záhy op¥t

k prudkému nár·stu, a to zejména v p°ípad¥ výpo£tu A pro centrální nevyh°ívanou

ty£. Pro pro�l oxidické vrstvy plá²t¥ a vn¥j²ího prstence vyh°ívaných ty£í výpo£tu

B nedochází ve vý²kové oblasti 1 000mm k ºádným prudkým výchylkám.

Obrázek 4.10: Nam¥°ené hodnoty kone£né tlou²´ky oxidického povlaku po délce

palivového svazku.
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4.6 Produkce vodíku b¥hem experimentu

0

10

20

30

40

50

60

70

0 1 000 2 000 3 000 4 000 5 000 6 000 7 000 8 000

in
te
g
rá
ln
ím
n
o
žs
tv
í
u
v
o
ln
ěn
éh
o
v
o
d
ík
u
[g
]

čas [s]

výpočet A

výpočet B

měření

Obrázek 4.11: Celkové mnoºství uvoln¥ného vodíku.

Na obrázku 4.11 je zachycen pr·b¥h integrálního mnoºství uvoln¥ného vodíku

b¥hem experimentu QUENCH-06. Nam¥°enému pr·b¥hu celkového vyprodukova-

ného vodíku se nejvíce p°ibliºuje výpo£et B, který byl volbou hodnoty p°echodového

odporu zam¥°en práv¥ na dosaºení experimentáln¥ zji²t¥né hodnoty produkce vodí-

ku. Oba výpo£ty v²ak do za£átku fáze zaplavení nadhodnocují produkci vodíku. V

p°ípad¥ výpo£tu B nedochází b¥hem zaplavení k tak výraznému nár·stu produkce

vodíku jako v p°ípad¥ experimentu (teplotní výkyv zp·sobený exotermickou reakcí

zirkonia s vodní párou), a tak v pr·b¥hu zaplavení dochází k vyrovnání obou pr·-

b¥h· na p°ibliºn¥ stejné úrovni. K je²t¥ výrazn¥j²ímu teplotnímu výkyvu na konci

p°echodové fáze dochází b¥hem výpo£tu A. Ten má spolu s moºnými numerickými

oscilacemi p°i výpo£tu za následek tém¥° skokový nár·st produkce vodíku.

Detailn¥j²í pohled na mnoºství uvoln¥ného vodíku b¥hem zaplavení nabízí Ob-

rázek 4.12. Rychlost produkce vodíku vyjád°enou jeho hmotnostním pr·tokem

zobrazuje Obrázek 4.13. V p°ípad¥ nam¥°eného hmotnostního pr·toku vodíku je

patrné výrazné maximum na za£átku zaplavení. Pr·b¥hy obou výpo£t· po zapla-

vení se spí²e neº dosaºení konkrétního maxima podobají mnoºství oscilací, které

probíhá s ur£itým £asovým zpoºd¥ním od zaplavení. V p°ípad¥ výpo£tu A je mezi

jednotlivými oscilacemi patrný i nár·st rychlosti produkce vodíku zp·sobený roz-

vojem oxidace na konci p°echodové fáze.

115



20

25

30

35

40

45

50

55

60

65

70

7 000 7 100 7 200 7 300 7 400 7 500

in
te
g
rá
ln
ím
n
o
žs
tv
í
u
v
o
ln
ěn
éh
o
v
o
d
ík
u
b
ěh
em

za
p
la
v
en
í[
g
]

čas [s]

výpočet A

výpočet B

měření

Obrázek 4.12: Mnoºství vodíku uvoln¥né b¥hem zaplavení.
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Obrázek 4.13: Rychlost uvol¬ování vodíku.

Ihned po zaplavení do²lo v rámci experimentu k prasknutí plá²t¥ ve vý²kové

oblasti 900 aº 1 000mm. Jeho selhání je dob°e patrné z pr·b¥hu tlaku v meze°e

mezi plá²t¥m a vnit°ním plá²t¥m chladící obálky na obrázku 4.14. Po rychlém
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nár·stu tlaku dochází ihned po zaplavení ke strmému poklesu indikujícímu selhání

konstrukce plá²t¥. P°i vykreslení pr·b¥hu tlak· v meze°e mezi plá²t¥m a vnit°ním

plá²t¥m chladící obálky obou výpo£t· se b¥hem zaplavení neprojevují ºádné zm¥ny,

coº indikuje zachování integrity plá²t¥ i po zaplavení.
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Obrázek 4.14: Pr·b¥h tlaku na vn¥j²í stran¥ plá²t¥ palivového svazku b¥hem za-

plavení.
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Záv¥r

Hlavním cílem této práce bylo ov¥°ení schopnosti výpo£tového kódu MELCOR

simulovat pr·b¥h £asné fáze t¥ºké havárie na experimentu QUENCH-06 s d·razem

na zdrojový £len vodíku. Z analýzy dat uvedené v kapitole Výpo£et a zpracování

výsledných dat pro experiment QUENCH-06 vyplývá, ºe kód MELCOR je schopen

modelovat r·zné d¥je s r·znou úrovní p°esnosti, ale obecn¥ lze °íci, ºe v zásad¥

postihuje trend patrný z nam¥°eného pr·b¥hu experimentu. Jedním z d·leºitých

faktor·, který do velké míry ovliv¬uje p°esnost výpo£t·, je neur£itost samotného

experimentu, která je v tomto p°ípad¥ vyjád°ena hodnotou p°echodového odporu

(viz srovnání výsledk· výpo£tu A a výpo£tu B, které se mezi sebou li²í pouze v

tomto parametru).

P°esnost predikce, nap°íklad mnoºství uvoln¥ného vodíku v pr·b¥hu t¥ºké ha-

várie, provedené výpo£tovým kódem je závislé na stavu geometrie AZ i na pouºité

korelaci vysokoteplotní oxidace, která dle konkrétního typu m·ºe mít v ur£itých

teplotních oblastech sklon podhodnocovat £i nadhodnocovat její pr·b¥h. Do bu-

doucnosti lze o£ekávat zp°esn¥ní rozbor· oxidace výpo£tovými kódy v d·sledku

za£len¥ní detailn¥j²ích model· fungujících na bázi sledování difúze kyslíku na hra-

nicích r·zných vrstev materiálu. Rozvoj schopnosti modelovat tyto i jiné komplexní

jevy t¥ºkých havárií lze o£ekávat spolu s pokra£ováním mezinárodních experimen-

tálních program· zam¥°ených na zvy²ování poznání t¥ºkohavarijních d¥j·, na va-

lidaci model· výpo£tových kód· a sniºování neur£itostí jejich výsledk·.
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P°íloha A

Experimentální za°ízení QUENCH

Obrázek A1: Pr·°ez simulátorem palivového svazku (naho°e) a umíst¥ní termo-

£lánk· a ozna£ení ty£í (dole). [27]
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Obrázek A2: Simulátor vyh°ívané ty£e (vlevo) a simulátor nevyh°ívané ty£e (vpra-

vo). [27]
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P°íloha B

Nodalizace experimentálního za°ízení QUENCH ve výpo£tovém

kódu MELCOR

Obrázek B1: Kontrolní objemy knihovny CVH (naho°e). Spojení kontrolních obje-

m· CVH spojkami FL (dole).
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Obrázek B2: Bu¬ky knihovny COR (vlevo) spolu s p°íslu²nými kontrolními objemy

CVH a umíst¥ním paliva (vpravo).
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Obrázek B3: Bu¬ky knihovny COR spolu s p°íslu²nými kontrolními objemy CVH,

umíst¥ním paliva a elektrického vyh°ívání (vlevo). Bu¬ky knihovny COR spolu

s komponentami paliva, palivového pokrytí, plá²t¥, nosných struktur a vyh°ívání

(vpravo).
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Obrázek B4: Bu¬ky knihovny COR spolu s tepelnými strukturami knihovny HS

(vlevo). Bu¬ky knihovny COR spolu s hrani£ními tepelnými strukturami knihovny

HS (vpravo).
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Obrázek B5: Bu¬ky knihovny COR spolu s kontrolními objemy CVH, ob¥ma dru-

hy tepelných struktur knihovny HS, komponentami paliva, vyh°ívání a dna TNR

(naho°e). Celková nodalizace (dole).
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