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Magas hőmérsékletű felhasadást és oxidációt követően roncsolásmentes neutronos vizsgálatokkal hidrogén-cirkónium 
elemarányt határoztunk meg E110 és E110G típusú Zr fűtőelem-burkolatok hossztengelye mentén. A neutronos képalkotással 
kombinált prompt-gamma neutronaktivációs analízissel mintegy 30 gamma spektrumot vettünk fel az egyes burkolatokon, 
5 mm-es lépésekben. A CODEX-LOCA-200 és CODEX-LOCA-E4 kísérletekben a H/Zr profilok mindkét típusú burkolatnál 
három csoportra oszthatók. Az elsőben csak kisebb deformáció vagy repedés látható néhány száz ppm körüli tömegarány 
értékekkel. A második csoportban közepes mértékű volt a felhasadás, és az értékek széles skálán (200-1800 ppm) mozognak.  
A legmagasabb értékeket (6000-7000 ppm) a nagy repedéssel vagy teljes töréssel rendelkező harmadik csoportban tapasztaltuk. 

 

Bevezetés 
A cirkónium fűtőelem-burkolatokban kialakuló szekunder 
hidridizáció során a hidrogén fokozott jelenlétét 
tapasztalták a burkolat felfúvódott szakaszában. Ez a 
folyamat az anyagot rideggé, törékennyé teszi, csökkentve 
annak mechanikai ellenállóképességét baleseti szituá-
ciókban. Az atomerőművi hűtőközeg-vesztéses 
üzemzavart modellező LOCA (Loss Of Coolant Accident) 
szimulációk során több vizsgálat történt főleg Zircaloy-4 és 
E110 típusú burkolatokkal [1–4].  

A burkolatok hidrogéntartalmának meghatározása 
általában roncsolásos módszerrel, magas hőmérsékletű 
deszorpciós, más néven forró extrakciós eljárással történik. 
A vizsgálat viszonylag gyors, kimutatási határa elérheti a 
0,01 ppmm körüli értéket [5]. Az eredmények szerint a 
hidrogéntartalom axiális eloszlása közelítőleg szimmet-
rikus, jellemzően két maximuma van a felhasadás alatt és 
fölött [2]. A mért értékek az éppen vizsgált (általában 
kisméretű) anyagdarabra vonatkoznak, ezért a minta 
nagyobb térfogatának átlagos koncentrációjára – főként 

inhomogén H-eloszlás mellett – nehezen általánosíthatók. 

Igény merült fel tehát roncsolásmentes, ugyanakkor lokális 
információt is adó vizsgálatok elvégzésére. Ezeket 
neutronradiográfiás vagy -tomográfiás módszerrel végez-
ték néhányszor 10 µm térbeli felbontással [6,7]. A mért 
hidrogénkoncentráció-értékek elérték az 50 ppmm 
pontosságot, és igazolták a felhasadás körüli „gallért”, 
vagyis a hidrogén lokális feldúsulását.  

A képalkotási módszerek – a neutronnyaláb intenzitásának 
gyengítése által – a hidrogén jelenlétére csupán közvetett 
bizonyítékkal szolgálnak, mert a gyengítési együttható 
megváltozását elvileg más nyomszennyezők, ill. kísérleti 
paraméterek is okozhatják. Az elem abszolút ill. a 

cirkóniumhoz viszonyított relatív mennyisége kalibrációs 
eljárással határozható meg. A gyengítés mértéke az 
anyagvastagság és a neutrongyengítési tényező szorzata. A 
tomográfiás rekonstrukció során a lokálisan jellemző ún. 
makroszkópikus neutrongyengítési együttható meghatá-
rozható, amely – elég jó közelítéssel – egyenes arányban 
van a hidrogén lokális atomi sűrűségével, amennyiben 
egyéb tényezők torzító hatásait korrekcióba tudjuk venni. 
A kalibráció során azonban a hidrogén okozta 
gyengítéshez tartozó abszolút hidrogéntartalmat a minta 
roncsolásával járó forró extrakciós eljárással határozzák 
meg. Következésképpen a minta elvész egyéb vizsgálatok 
számára, és csak a hidrogéntartalom térbeli eloszlására 
kapunk megbízható adatokat.  

A prompt-gamma aktivációs analízis (PGAA) ugyanakkor 
roncsolásmentes nukleáris analitikai módszer a minta 
elemösszetételének közvetlen meghatározására. A neutro-
nok befogásakor keletkező prompt gamma-sugárzás 
karakterisztikus, az energiaspektrumban lévő csúcsok 
pozíciója és területe jellemző az összetételre. A mérés 
mintaelőkészítést nem igényel, és ún. panoráma-analízist 
nyújt. A fűtőelem-burkolatok vizsgálatában kifejezetten 
előnyös, hogy a hidrogén jó érzékenységgel mérhető az 

adott Zr mátrixban.  

A Paksi Atomerőmű reaktorblokkjaiban is használt (E110) 
ill. használni tervezett (E110G) cirkónium burkolatokkal 
végzett LOCA (LOCA-200 és LOCA-E4) kísérletek [8,9] 
után végeztünk el az összetételméréseinket. A mérésekből 
a hidrogén cirkóniumhoz viszonyított atom- ill. 
tömegarányának profilját határoztuk meg a fűtőelem-
burkolatok hossztengelye mentén.  
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Kísérleti rész 

A mintadarabok kiválasztása 

Az MTA Energiatudományi Kutatóközpontban (MTA EK) 
folytatott ún. CODEX-LOCA kísérletek több szempontból 
vizsgálták a fűtőelem-burkolatok viselkedését, pl. 
felfúvódását, felhasadását, oxidációját és a másodlagos 
hidrogénezés jelentőségét [4,8–11]. A hidrogéntartalom 
mérésére kijelölt felfúvódott, oxidált mintadarabok 
kiválasztása az alábbi szempontok szerint történt: 

 legyen lehetőség a hasonlóan kezelt E110 és E110G 
minták összehasonlítására, 

 legyenek különböző mértékben oxidált minták, hogy az 
oxidáció hatása értékelhető legyen. 

A különböző körülmények között végrehajtott kísérletek 
közül a VVER reaktorokra jellemző hexagonálisan kötegelt 
elrendezésű CODEX-LOCA-200 és CODEX-LOCA-E4-ben 
résztvevő darabokat vizsgáltuk. A hét-hét rúd tényleges 
geometriai elrendezését mutatja az 1. ábra. A LOCA-200 
szcenárió a névleges teljesítményen, míg a LOCA-E4 a 
leállás során bekövetkező nagymértékű primerköri 
csőtörés hatását szimulálta. A rudakat előre meghatározott 
időbeli lefolyású hőmérséklet- és nyomásváltozásnak tették 
ki, de a kötegekben az egyes burkolatokon végigvitt 

szcenáriók eltérőek voltak. 

  
a) 

  
b) 

  
c) 

1. ábra: A hidrogéntartalom mérésére kijelölt felfúvódott, oxidált 
mintadarabok: (a) A CODEX-LOCA kísérletek mérési 
geometriája a VVER típusú reaktorokra jellemző 
hexagonális rúdelrendezéssel. (b) A CODEX-LOCA-200 
és (c) CODEX-LOCA-E4 kísérlet 7 – 7 mintája. 

A minták vizsgálata PGAI-NR módszerrel 

A prompt-gamma aktivációs analízis (PGAA) roncsolás-
mentes nukleáris analitikai módszer, amellyel a 
besugárzott mintatérfogat átlagos elemi- és izotóp-
összetétele állapítható meg [12]. A mérés során a mintát 
hideg neutronokkal sugároztuk be, és a keletkező gamma-
sugárzás elemzése alapján következtettünk annak 
összetételére. A neutronok és a gamma-sugárzás nagy 
áthatolóképessége lehetővé teszi kiterjedt minták 

vizsgálatát is. 

Az elemanalízist megelőzően a neutronradiográfiai (NR) 
technikát [13] alkalmaztuk a minta nagy felbontású, térbeli 
megjelenítéséhez. Ezzel gyorsan és egyszerűen megkapjuk 
a tárgyak geometriai jellemzőit, azonban a mért 
neutrongyengülés az elemösszetételről közvetlenül nem ad 
még felvilágosítást. Ehhez szükséges a prompt-gamma-
spektrometria alkalmazása. Ekkor erősen kollimált 
neutronnyalábbal és gamma-detektálással egy kis térrészre 
(izotérfogat) leszűkítjük az analitikai jel forrását. A minta 

vizsgálni kívánt részeit egy xyz mozgatóasztal 
segítségével ide pozícionálva a lokális összetételre jellemző 
gamma-spektrumokat kapjuk. Ezt nevezzük prompt-
gamma aktivációs leképezés (prompt-gamma activation 
imaging, PGAI) technikának [14–16]. 

A méréseket az MTA EK által üzemeltett NIPS-NORMA 
mérőhelyen [17] végeztük, ami a Budapesti Kutatóreaktor 
hidegneutron-forrásához kapcsolódó 3. számú neutron-
vezető végén található. A tárgyon párhuzamosan áthaladó 
neutronokat ún. szcintillációs ernyővel látható fénnyé 
konvertáljuk (vetületi kép), amit egy igen érzékeny CCD 
chipet alkalmazó kamerával digitalizálunk (Andor iKon-M 
934 1024×1024 pixel, 16-bites szürkeskála). Az elért térbeli 
felbontás kb. 500 μm volt. A képmező mérete kb. 
40×40 mm2, ezért az ennél nagyobb tárgyak képe részben 
átlapoló képek sorozatából illeszthető össze.  

A gamma fotonok detektálását ólomvédelemmel és 
Compton-elnyomással ellátott, 23%-os hatásfokú, n-típusú, 
koaxiális HPGe (Canberra GR 2318/S) spektrométerrel 
végeztük, melynek jellemző félértékszélessége 2,2 keV 

1332 keVnél. A mérőhelyen a termikus ekvivalens 
neutronfluxus 2,7×107 n∙cm-2∙s-1 volt.  

A burkolatok befogását speciálisan erre a célra kifejlesztett 
mintabefogóval oldottuk meg. A neutronnyaláb szűkí-
tésére vízszintesen elhelyezett, 4,3×20 mm2 nyílású 6Li-
polimerből készített kollimátort használtunk a mintakamra 
bejövő oldalán, amely a rudak helyén, a nyaláb divergen-
ciája miatt 5 mm-es magasságú besugárzott területet 
biztosított. A besugárzott részek pozicionálása követte a 
felfúvódás elhelyezkedését a rudak mentén. A spektrumok 
átlagos teljes számlálási sebessége 20-30 cps (counts per 
second), aminek következtében a detektor holtideje mindig 
kisebb volt mint 0,05%. A megfelelő statisztikát adó 
időtartamok mérési pontonként 10000 – 17000 s közé estek. 
A burkolatokon 29 egymással érintkező, 5 mm-es 
lépésközű pozícióban vettünk fel spektrumot.  

A H/Zr atom- és tömegarány számítási 
módszere 

A PGAA előnye, hogy a könnyű elemek közül a jelen 
vizsgálatban fontos hidrogén jó érzékenységgel mérhető az 
adott mátrixban, mivel a H és a Zr neutronbefogási hatás-
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keresztmetszetének aránya (H: 0,3326 b; Zr: 0,185 b) 
kedvező.  

A promptgamma-aktivációs analízis a legpontosabb 
eredményeket az elemek relatív mennyiségének 
meghatározásakor (relative mass fractions) szolgáltatja, mert 
ekkor számos, az abszolút mennyiségek számításában 
jelentős, de pontatlan faktor kiesik a számításból [18]. Ezek 
közül legfontosabb, hogy a hidrogént ill. a cirkóniumot érő 
neutronfluxus hányadosa az adott mintaelemen belül 
pontosan egységnyi. A H/Zr atom- és tömegarányt a 

következő két összefüggés szolgáltatja: 

      (1) 

 illetve: 

                        (2) 

A fenti összefüggésekben nX az atomszám, AX a mért 

csúcsterület, tX az adott pontra vonatkozó mérési idő, ,X 
az adott elem parciális gamma-keltési hatáskereszt-

metszete, X a teljesenergia-csúcs hatásfok, fX az 
árnyékolási tényező, a mX a tömeg és MX a móltömeg, ahol 
X a hidrogént ill. a cirkóniumot jelenti. A számolásokban 
az elemek legintenzívebb csúcsának területét használtuk 
fel: H esetén a 2223 keV-es, míg Zr esetén a 935 keV-es 
csúcsot. A csúcsterületekből a mérési idővel történő 

osztással számlálási sebességet kapunk, amelyet a rendszer 
spektrális hátterével és a neutronfluxus időbeli 
változásával korrigáltunk. Az eredmények relatív hibája (a 
detektált események Poisson-eloszlása miatt) csökkenthető 
hosszabb mérési idővel. A besugárzás során keletkező 
gamma-vonalak energiája elég nagy ahhoz, hogy a gamma-
önárnyékolást elhanyagolhatónak tekintsük. A felhasznált 

paraméterek számértékei a 1. táblázatban találhatók.  

1. táblázat Az atom- és tömegarány számításban használt 
mennyiségek összefoglalása. 

 Zr H 

M (g/mol) 91,224 1,00794 

 (barn) 0,125 0,3326 

 (-) 2,07E-04 1,09E-04 

f (-) 1 1 

Eredmények 

CODEX-LOCA-200 

A H/Zr arányának méréséből származó eredmények 
három fő csoportra oszthatók annak függvényében, hogy a 
burkolatok milyen mértékű felhasadást szenvedtek el. A 
szemléletesebb áttekintés kedvéért a következő ábrán (2. 
ábra) a hexagonális elrendezésnek megfelelően ábrázoltuk 
a H/Zr profil eredményeit. 

2. ábra: A VVER reaktorokra jellemző hexagonális elrendezésben mért burkolatok H/Zr profil eredményei a CODEX-LOCA-200 
kísérletből. Az egyes kísérletekben mért értékeket a közvetlen összevethetőség érdekében azonos skálán ábrázoltuk. A pirossal kiemelt 
burkolatokban volt a legmagasabb a H/Zr arány. Az E110G ötvözetből készült 7-es rúd rózsaszínnel kiemelve. 
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Az első csoportba azok a rudak tartoznak (E110G: No. 1, 3, 
5 és E110: No. 6), amelyeken a hossztengely mentén szabad 
szemmel jelentős deformáció, ill. felhasadás nem látható. Itt 
a H/Zr arány nem mutatott kicsúcsosodó profilt. A 
jellemző H/Zr tömegarány a 60-100 ppm közötti 
tartományban ingadozott mindkét burkolattípus esetén.  

A második csoportba tartozó, a kísérlet során a megsérült 
fűtőelem-burkolat (E110G: 7) már két kisebb felhasadással 
rendelkezett, és a H/Zr arány profilja három kisebb csúcsot 
(100-250 ppm) mutatott. Érdekesség, hogy ezt a mintázatot 

korábban nem tapasztaltuk. 

A harmadik csoportba azok a rudak tartoznak (E110: No. 2, 
4), amelyeken a hossztengely mentén szabad szemmel 

jelentős deformáció, ill. felhasadás látható, és a H/Zr arány 
kicsúcsosodó profilt mutatott. A jellemző H/Zr 
tömegarány az E110 típus esetében a 1200-1400 ppm 
közötti tartományba esett. 

CODEX-LOCA-E4 

A H/Zr arányának méréséből származó eredmények 
szintén három fő csoportra oszthatók a burkolatok 
felhasadásának foka szerint. A szemléletesebb áttekintés 
kedvéért a következő ábrán (3. ábra) a hexagonális 
elrendezésnek megfelelően ábrázoltuk a H/Zr profil 
eredményeit. 

 

 

3. ábra: A VVER reaktorokra jellemző hexagonális elrendezésben mért burkolatok H/Zr profil eredményei a CODEX-LOCA-E4 
kísérletből. Az egyes kísérletekben mért értékeket a közvetlen összevethetőség érdekében azonos skálán ábrázoltuk. A pirossal kiemelt 
burkolatokban volt a legmagasabb a H/Zr arány. Az E110G ötvözetből készült 7-es rúd rózsaszínnel kiemelve. 

 

Az első csoportba azok a burkolatok tartoznak (E110G: 
No. 1, 3, 5), amelyek egyértelmű deformációt szenvedtek, 
de rajtuk csak kisebb repedés volt látható. A jellemző H/Zr 
tömegarány – kisebb csúcsokkal – 400-600 ppm körül 
ingadozott. 

A második csoportba az a burkolat tartozik (E110G: No. 7), 
amely csak egy, viszonylag nagy felhasadással rendelkezik. 
A jellemző H/Zr tömegarány egy kisebb csúcsot (1600-
1800 ppm) mutatott magán a nyíláson.  

A harmadik csoportba azok a burkolatok tartoznak (E110: 
No. 2, 4, 6), amelyeken nagy repedés és teljes törés látható. 
Ezek a minták jelentős mértékben oxidálódtak. A jellemző  

H/Zr tömegarány a nyílás körüli hosszú sávban a 6000 –
 7000 ppm tartományba esett, ami a legmagasabb a vizsgált 
burkolatok között. A H-profil a 4. burkolat esetén kettős 
csúcsot mutatott, míg a 2-es és a 6-os burkolat esetén 

viszonylag sima.  

Az eredmények értelmezése 
Az elvégzett mérések eredményei igazolták a PGAI-
technika alkalmazhatóságát. A mért csúcsterületek 
jellemző statisztikai bizonytalansága a magasabb H-
tartalmú pozíciókban akár 5 % vagy az alatti, vagyis az 
eredmények jól használhatók a szcenáriók jellemzésére. 

A H/Zr profilok három csoportra oszthatók, amelyek 
alakja és amplitúdója kapcsolatba hozható az egyes 
burkolatokon végzett kísérletek körülményeivel. 

Az első csoportban a jellemző értékek a kb. 200 ppm alatti 
tartományba esnek, és a burkolatokon nem vagy csak kis 
mértékben látható deformáció, ill. felhasadás. Ezeknek a 
fűtőelemeknek a belső nyomása nem volt elég magas 
ahhoz, hogy a burkolat sérülését idézzék elő, illetve a rövid 
magas hőmérsékleten töltött idő csak kismértékű oxidációt 
eredményezett.  
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A második csoportba tartozó burkolatok kisebb-nagyobb 
mértékű felhasadást szenvedtek, és H/Zr profiljuk 
egyértelmű kicsúcsosodást mutat. Amplitúdójuk széles 
skálát ölel fel (CODEX-LOCA-200 esetén 100-250 ppm, míg 
CODEX-LOCA-E4 esetén az 1600 – 1800 ppm tartományt). 
A hidrogéntartalom korrelált a cirkónium-csövek oxidációs 
állapotával, amely különböző volt a két mérésben. Az 
előbbi mérésnél a maximális hőmérséklet 900°C volt, míg 
az utóbbinál megközelítette az 1100°C-ot.  

A harmadik csoportba a jelentős deformációval, 
felhasadással, ill. töréssel rendelkező burkolatok tartoznak. 
A H/Zr profiljuk egyértelmű kicsúcsosodást mutat vagy 
nagy értékű, de viszonylag kisimult alakú. A CODEX-
LOCA-200 esetén az értékek egy kiemelkedő csúcsot (1200-
1600 ppm) mutatnak a nyílás körül, ami nem az 

irodalomban sokszor leírt kettős csúcs.  

A kettős csúcs hosszabb oxidációs folyamat eredményeként 
jelentkezik. A CODEX-LOCA-200 kísérlet során az 
oxidációs idő rövid volt, ami mindössze három percet 
jelentett 900°C közelében)   

A CODEX-LOCA-E4 esetén az értékek a nyílás körüli 
hosszú sávban viszonylag állandók, de a legmagasabbak a 

vizsgált burkolatok között (6000 - 7000 ppm). A nagyon 
magas hidrogéntartalom az E110 csöveken volt mérhető: 
ezeken leváló, réteges oxidréteg képződött, ami 
megkönnyíti a fém hidrogén felvételét. 

Összefoglaló 
Megmutattuk, hogy a prompt-gamma aktivációs leképezési 
(PGAI) technika alkalmazható a cirkónium fűtőelem-
burkolatokban kialakuló szekunder hidridizációs jelenség 
során felhalmozódott hidrogén mennyiségének 
roncsolásmentes, helyspecifikus mérésére. Bár a mérések 
viszonylag hosszabb időt igényelnek, előnyük, hogy 
megőrzik a minta integritását, ezzel biztosítva a további 
vizsgálatok lehetőségét egyazon mintán. 

A Zr-burkolatok magas hőmérsékletű felhasadását és 
oxidációját követően a H/Zr tömeg- és atomarány 
hossztengelymenti profiljának eredményei alapján a 
vizsgált mintákat három csoportba sorolhattuk. A 
kategorizálás segíthet a folyamatok jobb megértésében, ha 
a burkolatok kísérleti történetét összevetjük a ténylegesen 
kialakult hidrogéneloszlással. 
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