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CAL-ZL Centralni analytick& laboratof — zkuSebni laborator ¢. 1093.4
DGR Deep geological disposal (uloZzeni v hlubinném Ulozisti)
HPGe Vysoce ¢isté germanium (High purity germanium)
HU Hlubinné dlozisté
ICP-MS hmotova spektrometrie s indukéné vazanym plazmatem
JE Jaderna elektrarna
LP Laboratorni postup laboratofe
LSC Liquid scintillation counting (kapalinova scintilani detekce/spektrometrie)
MCNP vypoctovy software na bazi pravdépodobnostniho poctu ,Monte Carlo*
PDE PFikon davkového ekvivalentu
PE Polyetylén
PP Pracovni postup
RAO Radioaktivni odpad
RAW Radioactive waste (radioaktivni odpad)
SOP Standardni operacni postup laboratore
SURAO Spréava UloZist radioaktivnich odpad
uosS Ukladaci obalovy soubor
VJP Vyhorelé jaderné palivo
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Beton, ktery slouZi jako konstrukce pro umisténi reaktorové nadoby v reaktorové budové
(tzv. stavebni Sachta reaktoru), zaroven pini funkci biologického stinéni reaktoru. Tento
beton je vystaven dlouhodobému intenzivnimu ozafovani jak zafenim gama, tak proudem
neutront. Z aktivacnich vypoctd, provedenych pro ucely navrhi koncepce vyfazovani
jadernych elektraren vyplyva, Ze mérna aktivita radionuklidd je: pro C-14 radové 10° Bag/kg,
pro Cl-36 cca 102 Bg/kg a pro Ca-41 je to fadové 10° Bg/kg. Celkova predpokladana
hmotnost betonu k uloZeni do hlubinného ulozisté €ini cca 277 tun z vyfazovani stavajicich
blokd a obdobna hmotnost betonl je pak predpokladana z vyfazovani eventualnich novych
zdroju. To ¢ini obsah téchto radionuklidd vyznamnou soucasti zdrojového Elenu
radioaktivnich odpadu jinych, nez je vyhorelé palivo.

Cilem tohoto dil¢iho projektu je ovéfit tdaje pro vypocet zdrojového ¢lenu pro bezpelnostni
rozbory hlubinného ulozisté pro biologické stinéni reaktoru jako zdroje RAO nepfijatelného
do pfipovrchovych ulozist, se zvlastnim zfetelem k obsahu radionuklida C-14, CI-36 a Ca-41.
K tomuto UCelu bude vyuZita unikatni moznost destruktivni radiochemické analyzy realnych
vzorkl ozareného betonového biologického stinéni z vyfazované elektrarny typu VVER-440
v Greifswaldu, ktera byla stejného typu jako je jaderna elektrarna Dukovany. Na zakladé
exaktné stanovené mérné aktivity betonu podél radialniho profilu v misté maxima pfikonu
davkového ekvivalentu a poméru cetnosti impulst v siti po celé vnitfni valcové plose
segmentu bude vypoctem odhadnut celkovy obsah radionuklidd v segmentu.

hlubinné UloZisté, radiochemicka analyza, biologické stinéni, C-14, CI-36, Ca-41
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The concrete, enabling to locate the reactor vessel inside the reactor building, fulfill also a
function of a biological reactor shielding. The concrete is exposed to long-term intense
gamma rays and neutrons radiation. Using the activation calculations, performed for the
purpose of NPP decommissioning appears that specific activity of the radionuclide is: for
the C-14 of the order of 10° Bg/kg, for CL-36 of about 102 Bg/kg and for Ca-41 of about 10°
Bg/kg. Estimated total weight of concrete for DGR disposal is about 277 metric tons from
decommissioning of existing NPPs and similar mass concrete is expected from the potential
decommissioning of new resources. Therefore, such an inventory plays an important part of
the radionuclide source term of radioactive waste other than spent fuel.

The objective of the project is to verify input data for the source term calculation used for
DGR safety assessment for biological shielding of the reactor as a source of RAW
unacceptable in near-surface repositories, with respect to the content of radionuclides C-14,
C-36 and Ca-41. Therefore, there is an unique possibility to provide destructive
radiochemical analyses of real samples of the irradiated biological concrete shielding,
originating from decommissioning of NPP Greifswald (VVER-440 type). The NPP was the
same type as a Dukovany NPP. The total content of radionuclides in the biological shielding
will be estimated by calculation on the basis of specific activity determination along the radial
profile of maximum dose equivalent rate over the entire internal cylindrical surface of the
concrete biological shielding segment.

Deep geological repository, radiochemical analysis, biological shielding, C-14, CI-36, Ca-41

10




Evidenc¢ni oznaceni:

| SURAO Biologické stin é&ni reaktoru

SURAO TZ 203/2017

Tato zprava byla zpracovana v ramci projektu SURAO ,Vyzkumna podpora bezpeénostniho
hodnoceni hlubinného aloZisté", ktery je soucasti pfipravy hlubinného alozisté radioaktivnich
odpadd (dale jen HU"). Cilem projektu je ziskat vybrana data, modely, argumenty a dal3i
informace potfebné pro zhodnoceni potencialnich lokalit pro umisténi HU z hlediska
dlouhodobé bezpecnosti. Na zékladé vefejného zadavaciho fizeni byla v Cervenci 2014
uzaviena &tyfletd smlouva s UJV ReZ, a. s. a jeho subdodavateli: Ceskou geologickou
sluzbou; CVUT v Praze; Technickou univerzitou v Liberci; Ustavem Geoniky AV CR, v. V. i.;
a spole€¢nostmi SG Geotechnika a.s.; Progeo, s. r. 0.; Chemcomex Praha, a. s. a Centrum
vyzkumu ReZ s. r. 0. o poskytovani vyzkumné podpory hodnoceni dlouhodobé bezpeénosti

v nasledujicich oblastech:

i.  Chovani VJP a forem RAO, nepfijatelnych do pfipovrchovych ulozist, v prostfedi
hlubinného ulozisté;
ii.  Chovani ukladacich obalovych soubord (UOS) VJP a RAO v prostfedi hlubinného
ulozisté;
ii.  Chovani tlumicich, vyplfiovych a dalSich konstrukénich materiald v prostfedi
hlubinného ulozisté;
iv.  Re3eni tloznych vrtd a jejich vliv na vlastnosti obklopujiciho horninového prostredi:
V. Chovéni horninového prostredi;
vi.  Transport radionuklidd z dlozisté;
vii.  DalSi charakteristiky lokalit potencialné ovliviiujici bezpelnost UloZisté.

Cilem tohoto dil¢iho projektu Charakterizace RAO nepfijatelného do pfipovrchového ulozisté
z vyfazovani jaderné elektrarny — biologické stinéni reaktoru je ovéfit Udaje pro vypocet
zdrojového c¢lenu pro bezpecnostni rozbory hlubinného UuloZisté pro biologické stinéni
reaktoru jako zdroje RAO nepfijatelného do pfipovrchovych GloZist, se zvlastnim zfetelem k
obsahu radionuklida *#C, %Cl a “Ca. K tomuto Gcéelu bude vyuZita unikatni moznost
destruktivni radiochemické analyzy realnych vzork(l ozareného betonu, pochazejici z
vyfazované jaderné elektrarny, kterd byla stejného typu jako je jadernd elektrarna Dukovany.

Cilem této zpravy je podat prehledny a vécny popis provedenych praci a ziskanych vysledk
po odbéru vzorkd z biologického stinéni z JE Greifswald, jejich analyzu a vyhodnoceni v
ramci feSitelského tymu.

2.1 Historie a p avod bloku

Analyzovany betonovy segment pochazi z patého bloku jaderné elektrarny Greifswald
(n&kdy také zvané JE Lubmin nebo Nord) v Némecku. Segment zakoupil v roce 2012 UJV
ReZ a.s. pro Gcely vyzkumu starnuti konstrukénich beton v jaderné elektrarng vlivem
dlouhodobého pusobeni vysokych teplot a zafeni gama a neutrond. Segment je skladovan v
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UJV. Jeho fyzicka dostupnost a relativné maly objem materialu potfebny k radiochemické
analyze umoZziuji odvrtat vzorky materialu a provést destruktivni radiochemickou analyzu ke
stanoveni mérné aktivity vybranych radionuklidd (**C, 3°Cl a “%Ca). Vysledky ziskané
z analyzy poslouzi zaroven k ovéfeni vypoctovych modelu.

Jadernd elektrarna Greifswald byla nejvétsi jadernou elektrarnou v byvalé Némecké
demokratické republice. Vystavba elektrarny byla zahjena v roce 1967 a v prvni fazi byly
vybudovany 4 sovétské jaderné reaktory typu VVER-440/230, které byly do komer&niho
provozu uvedeny v letech 1974 aZz 1979. V druhé etapé byla planovana vystavba dalSich 4
sovétskych reaktord typu VVER-440/213. Jedné& se o stejné typy jadernych reaktorl, které
jsou provozovany v jaderné elektrarné Dukovany. Do komeréniho provozu byl vSak uveden
pouze prvni z nich — péty blok, z kterého je i analyzovany segment betonu. Tento blok dosahl
prvého kritického stavu 26.3. 1989 a o necely mésic pozdéji (24.4. 1989) byl blok pfipojen do
sité a probihal jeho zku3ebni provoz. Nicméné jiz 29. listopadu byl reaktor trvale odstaven.
Primarni pfi¢inou bylo poSkozeni paliva z ddvodd nedostate¢ného odvodu tepla z aktivni
zbény reaktoru.

2.2 Historie oza rovani

Historie ozafovani bé&hem zkuSebniho provozu byla poskytnuta dodavatelem bloku
biologického stinéni a vyplyva z grafu na Obr. 1. V rdmci tohoto zkuSebniho provozu byly
provadény rizné testy, pfiCemzZ se predpokladalo, Ze reaktor bude postupné provozovan na
vykonovych Grovnich 20%, 35% a 55% nominalniho vykonu. Jak vyplyva z grafu, v pribéhu
zkuSebniho provozu se objevila fada poruch, coz vedlo k prodluZovani jednotlivych etap,
pfiemz posledni zminéna etapa zkuSebniho provozu nebyla jizZ dokoncena.

12




Evidenéni oznaceni:
-
] SURAO Biologické stin éni reaktoru
SURAO TZ 203/2017
MW
o
440 4
a0 4
%0
% A 23; iz 1[.@ 3 3§|
280 26 T | 2g
0 4 ‘ F. 33
20 1
%0 2 A
20 4
=g
o
B RN ] 2B EEE L L LU I I L I L O
2 2 = s ® L] 20 ] 0 | ] © " ] ] .v; s
Aprd 1989 Ma Juni | Juli bis September
W
80 -
wa 43 a4 51 55
400 A_Zi 65 47
E = "
- 35 36 37 38 46 7
2 ] [ N /
240 4 |
- a2
=] |
uo 1
o 4
40
P T FASs A e B LNt A T e Sy 3 A VA X B h b Ak v BB AT S A R E LA TR Tl TIaTS
20 el X ] L L] 20 24 o | £l L] " " = k- s
Juli bis Seplember Oklcber November Dezember 1989

Obr. 1: Diagram provozu 5. bloku JE Greifswald (1 — 57: poruchy; a — k: testovaci poklesy vykonu;
A: preruSeni zkuSebniho provozu)

2.3 Popis bloku

Betonovy segment je 1/12 obvodové valcové vyseCe Sachty reaktoru (viz Obr. 2). Oba
valcové povrchy segmentu (vnitfni, pfilehla k reaktoru, i vnéjsi) pokryva ocelova oblicovka
(viz Obr. 3). Beton predstavuje serpentinitovy beton o hustoté 2,3 g/cm3. Beton byl vyroben
ze dvou druhd (dle hrubosti) serpentinitového pisku, drobného serpentinitového Stérku,
portlandského cementu a vody. BIliz8i prvkové sloZeni betonu nebylo bohuzel dodavateli
segmentu poskytnuto.

Segment ma néasledujici rozmeéry:

« VySka rovnobéznda s osou reaktoru (viz Obr. 4, Obr. 6): 2 780 mm

+ Sitky predstavujici kruhovy obvod Sachty reaktoru (viz Obr. 2): 1 653 mm (vnitini) a
1 598 mm (vnéjsi)

e Hloubka predstavuijici tloustku stinici vrstvy betonu radialné od osy reaktoru (viz Obr.
2 a Obr. 4): 700 mm

Hmotnost segmentu je 7 200 kg.

13
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Obr. 2: Betonovy segment (¢islo 1), jako soucast Sachty reaktoru (horizontélni fez).
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Obr. 3: Betonovy segment biologického stinéni z Sachty reaktoru 5. bloku JE Greifswald
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2780

2188

24740 mm (vnitfni pramér suchého biologického stinéni)

26140 mm (vnéjSi prumér suchého biologického stinéni)

Obr. 6: Vertikalni pozice betonového biologického stinéni v Sachté reaktoru.

2.4 Radia€ni mapa na povrchu bloku

Byla provedena charakterizace bloku betonu na povrchu na boé&ni strané vélcové plochy v
siti 5 x 8 bodu (cca 0,3 x 0,3 m) a to pfimym méfenim pfikonu davkového ekvivalentu, resp.
¢etnosti impulst. K méfeni byl pouzit pfenosny dozimetricky pfistroj FH40 s externi sondou
FHZ. Segment neni vertikalné (rozmér rovnobézny se svislou osou reaktorové nadoby), ani
radialné ozaren rovnomérné. To Ize dokumentovat (viz Obr. 7) priibéhem pfikonu davkového
ekvivalentu (PDE) na povrchu betonu podél jeho vySkové osy a v radialnim sméru (tloustka
betonu). PDE se pohybuje v rozpéti od 10 do 175 pSv/hod. V €asti segmentu s nejvyssi
hodnotou PDE Ize o¢ekavat, Ze byly nejvyssi fluence neutronl uniklych z aktivni zény.
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Obr. 7: Rozlozeni davkového prikonu na povrchu segmentu.

3.1 Priprava a odb ér vzork U

Odbér vzorkld byl naro€ny z hlediska zajisténi radiaéni ochrany. Pfiprava a odbér vzorkl na
misté skladovani betonového segmentu zahrnovaly:

1. Zpracovani a schvaleni pracovniho postupu pro praci se zvySenym radiacnim rizikem
(pracovni postup €. PP 2405 269).

2. Nakup a pfiprava potfebnych technickych prostfedkd (ochranné pomucky vcetné

odévl Tyvek, ochranné folie, filtraéni masky (filtry), vrtacka s odsavanim, apod.).

Provedeni zkousky odvrtani "nasucho” v neaktivnich podminkéch.

Zfizeni a vybaveni doCasného pracovisté (obj. 211/5).

5. Vytvoreni radiaéni mapy betonového segmentu (pfikon davkového ekvivalentu na
povrhu) pomoci pfistroje FH40 s externi sondou FHZ.

6. Odvrtani samotnych vzorku k analyze.

7. Zabaleni vzorku a transport vzork( do laboratore.

8. Uklid a dekontaminace pracovi$té, odvoz a zpracovani vniklyjch RAO (pouzité
ochranné pomdcky, félie, dalSi naradi).

9. Radia¢ni monitoring pracovisté a jeho uvolnéni pro dalSi ¢innost.

P w

3.2 Odbér vzork G

Na odbér vzorkd byly kladeny specialni naroky s ohledem na fyzikalné-chemické vlastnosti
prvkd, které méli byt analyzovany. Pro odvrtani vzorku nebylo mozné pouZit chladici
médium, které by mohlo pfijit do kontaktu s odebiranym vzorkem. Chladici médium by mohlo
vylouZit néktery ze sledovanych analytd a ovlivnit tak vysledek analyzy. Teplota vrtného
télesa nesméla dosahnout vy3Sich teplot, protoZze by mohlo dojit k reakci slou¢enin uhliku
(s vodou, kyslikem, apod.) a Uniku #C ve formé& CO/CO; nebo i jinych tékavych slouéenin, co

s
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teplotu vrtdku pfi vrtani bez pouziti chladiciho media. Proto bylo rozhodnuto pouZzit
pomalobézny zplsob vrtani s kontrolou teploty.

Vzorky byly odvrtdny korunkovym vrtakem za pouZziti minimalnich otad¢ek vrtaku bez
dodate¢ného chlazeni. Teplota karbidovych bfitd byla kontrolovana pomoci infraterveného
bezkontaktniho teploméru a to v pribéhu kazdého vzorkovani 2x v hloubce 75mm a 150
mm. Teplota bfitd pfi vrtani nepfekrocila 38<C.

Kolmost vrtaciho néastroje byla kontrolovana pomoci vodovahy (horizontélni vzdalenost
vzorkovaného materialu od kolmé osy aktivni zony je stejna v celém prdfezu vzorku).
Material z hloubky 0 — 10mm od povrchu a sbérny kanalek se odsal aktivnim vysavacem bez
dotyku, v€etné otfeni kanalku dekontamina¢nim roztokem na pramyslové utérce Tork. Stejné
tak vrtaci nastroj byl otfen dekontaminacnim roztokem a osuSen. Ke kazdému odbéru byl
pouZzit novy vrtak z divodu zamezeni kiizové kontaminace vzorka.

Vzorek byl pfenesen nerezovou laboratorni 1Zickou do 100 ml PE vzorkovnice, uzavien a
opatfen datem odbéru, popisem a pofadovym ¢islem vzorku.

~ v 7]

Vzorky odebrany (7ks) v misté nejvy$§iho PDE v bo&nim prafezu a ocislovany vzestupné
tak, jak vzrasté jejich vzdalenost od vnitfniho plasté stinéni ke vnéjSimu povrchu. Rozestupy
mezi vzorkovacimi body jsou shodné a to 100 mm. Osa prvniho vzorku je 50 mm od
vnitfniho kovového plasté vcetné. Sedmy vzorek je 50 mm od vnéjSiho kovového plasté
véetné. Odbér materialu byl proveden z hloubky 10 mm az 150 mm. Odebrano bylo cca 50g

vzorku z kazdé pozice.
Fotografie dokumentujici zplisob odbéru vzorkld z betonového segmentu (viz. Obr. 9).

RozloZzeni davkového pfikonu na povrchu segmentu a vyznaceni odbérovych mist je
znazornén na nasledujicim obrazku (Obr. 8)

50mm

100 W 180-200

m160-180
140-160
120-140
100-120
80-100

H60-80

W 40-60

M 20-40

H0-20

A
PDE [Sv/h)

Obr. 8: RozloZeni davkového prikonu na povrchu segmentu a vyznaceni odbérovych mist.
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Obr. 9: Fotografie dokumentujici zpésob a prdbéh odbéru vzorkd z betonového segmentu.

4 Zpracovani a analyzy vzork 0

4.1 Zpracovani vzork

Vzorky byly odvrtany klasickym vrtadkem, takZze vysledkem byly homogenni jemné zrnité
vzorky. Ztoho dlvodu nebylo nutné provadét jakoukoliv specialni pfedupravu nebo
zpracovani vzorku jiné, nez souvisejici s pozadovanou analyzou.

4.2 Gama spektrometrické m éreni

Na odebranych vzorcich byla provedena kompletni gama spektrometricka analyza
(stanoveni mérné aktivity radionuklidd emitujicich zafeni gama). Gama spektrometrie byla
provedena vysokorozliSovaci polovodi¢ovou spektrometrii zafeni gama na pracovisti
laboratofe CAL podle akreditovaného standardniho opera¢niho postupu R-01 — Stanoveni
aktivity izotopl - zafi¢l gama - metodou gama spektrometrie s vysokym rozliSenim. Méfeno
bylo vesSkeré mnozstvi vzorku ziskaného odbérem pro dosazeni maximalni citlivosti. Pro
méreni byl pouzit HPGe det. s rel. G€innosti 90% GX9021.
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Gama spektrometrické méfeni vzork( potvrdilo pfitomnost pouze nékolika umélych

v Vs

radionuklid: ®°Co, 2Eu a ™Eu nad mez detekce méfici aparatury. Namérené hodnoty
aktivit jednotlivych gama radionuklidd byly pfepocteny ke dni ukonéeného ozarovani:
29.11.1989. Vysledky jsou shrnuté v Tab. 1.

Tab. 1: Vysledky gama spektrometrické analyzy odebranych vzorkd (v poradi od mista nejblizSiho
k reaktoru k mistu nejvzdalenéjSimu).

Vzdalenost od oblicovky [mm] 50 150 250
659/17 [Bq/g vzorku] 660/17 [Bq/g vzorku] 661/17 [Ba/g vzorku]

Co-60 1,04E+04 + 1,13E+02 1,10E+04 + 1,08E+02 | 3,27E+03 + 3,19E+02
Eu-152 1,86E+02 + 1,82E+01 2,04E+02 + 1,78E+01 | 8,49E+01 + 7,17E+00
Eu-154 2,77E+01 + 3,66E+00 2,71E+01 + 3,11E+00 | 8,96E+00 + 9,14E-01
Vzdalenost od oblicovky [mm] 350 450

662/17 [Ba/g vzorku] 663/17 [Ba/g vzorku]
Co-60 7,30E+02 + 7,51E+01] 1,55E+02 + 1,55E+01
Eu-152 1,51E+01 + 6,92E-01 | 4,40E+00 + 3,83E-01
Eu-154 1,53E+00 + 1,64E-01 | 3,93E-01 + 6,21E-02
Vzdalenost od oblicovky [mm] 550 650

664/17 [Bq/g vzorku] 665/17 [Bq/g vzorku]
Co-60 3,41E+01 + 4,20E+00 | 7,33E+00 + 6,78E-01
Eu-152 9,41E-01 + 1,06E-01 | 1,57E-01 + 1,55E-02
Eu-154 1,15E-01 + 1,83E-02 | < 3,66E-02

Vysledky byly vyneseny do grafu, ktery znazornuje profil aktivity detekovanych radionuklid(
v zavislosti ha vzdalenosti od vnitini oblicovky betonového segmentu (viz. Obr. 10).
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Obr. 10: Profil aktivity detekovanych radionuklidd v zavislosti na vzdalenosti od vnit/mi oblicovky
betonového segmentu.

4.3 Radiochemické stanovenit ézko stanovitelnych radionuklid

Radiochemické stanoveni obsahu (mérné aktivity) radionuklidi *C, “Ca a 3¢Cl bylo
provedeno metodami podle schvalenych standardnich operacnich postupl akreditované
zkusSebni laboratofe CAL na pfistrojich LSC Quantulus (**C, %¢Cl, “Ca) a na detektoru
nizkoenergetického gama zareni SLP10190 (*'Ca). Jedna se o akreditované postupy R-18 —
Stanoveni aktivity *Cl metodou kapalinové scintilaéni spektrometrie a R-05 — Stanoveni
aktivity *C kapalinovou scintilaéni spektrometrii a neakreditovany postup LP CA-41 —
Stanoveni “'Ca ve vzorcich z provozu jadernych elektraren a okoli metodou gama
spektrometrie s vysokym rozliSenim.

Méfeni byla provedena 1x, tam kde to bylo nezbytné bylo méfeni opakovano. Souc&asti
meéreni bylo i zajiSténi QA pouzitim tzv. blankl (pozadové vzorky bez analytu k prokazani
Cistoty béhem analyzy) a kontrolnich méfeni tzv. opakovanim vybranych vzorkd pro ovéfeni
spolehlivosti analyz.

VSechny vysledky jsou pfepocteny ke dni ukonceni ozafovani - 29.11.1989.

4.3.1 Stanoveni 14C

Stanoveni “C je standardné provadéno tfemi moznymi zpusoby, dle R-05 ,Stanoveni
aktivity kapalinovou spektrometrii *C*“. Jednim z nich je rozklad vzorku lu¢avkou kralovskou
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(HNOs a HCI v poméru 1:3) a vznikajici plyny jsou jimany v hydroxidu vapenatém nebo
barnatém. Tento postup muze byt nékdy nedostateény, pokud je chemické sloZzeni odolné
vuci smési téchto kyselin.

DalSim postupem je spalovani vzorku az do teploty 900°C, kdy v8echny uhlikaté slou¢eniny
zoxiduji na CO.. Plyn je zachytavan stejnym zplUsobem jako v pfedchozim pfipadé.

Poslednim postupem je alkalicky rozklad s hydroxidem draselnym za teploty 600°C. Vznikla
tavenina je rozpuSténa a z roztoku kyselinou uvolnén CO;, ktery je zachycen jako
v predchozich pfipadech.

Pro ucely tohoto projektu byly pouZzity vSechny tfi postupy. Ale protoZe vysledky spalovanim
a alkalickym rozkladem byly srovnatelné, byly vliastné vyuZity pouze dva postupy (kysely
rozklad, alkalické taveni) pro vS8ech sedm vzork(. Popis analyz a prezentace vysledkd jsou
uvedeny déle v textu.

Zhruba 1 g vzorku betonu bylo rozloZzeno ve smeési koncentrovanych kyselin HNO3; a HCI
v poméru 1:3 (tzv. luCavka kralovska) za sou€asného jiméani unikajicich plynad do hydroxidu
barnatého. Vznikajici CO. reaguje v roztoku hydroxidu se solemi Ba?* za vzniku srazeniny
BaCOs. Vznikla sraZenina uhliitanu byla prefiltrovana, proplachnuta a smichana se

v v

scintilaénim roztokem v méfici vialce. Smés se méfila na LSC.

Zhruba 1 g vzorku betonu byl s hydroxidem draselnym vioZen do Ni kelimku a taven pfi
600°C. Tavenina byla rozpusténa ve vodé a pfidavkem lu€avky kralovské byl vytésnén CO-
do hydroxidu draselného. Vznikla srazenina uhliitanu byla pfefiltrovana, proplachnuta a

v vs

smichana se scintilaénim roztokem v méfici vialce. Smés se méfila na LSC.

Zhruba 1 g vzorku bylo vloZzeno do spalovaci korundové trubky a spalovano v kyslikové
atmosféfe postupné od 250-900°C. Plyny vznikajici pfi spalovani byly precistény od
konkurencnich plynt a CO. pak jiman do hydroxidu draselného. Vznikla srazenina uhli¢itanu
byla prefiltrovana, proplachnuta a smichana se scintilacnim roztokem v méfici vialce. Smés
se méfila na LSC. Zde byl analyzovan jeden vzorek pro porovhani s tavenim, a protoZze

vysledky analyzy se s tavenim shodovaly, dalSi spalovani nebylo provedeno.

Vysledky analyz jsou uvedeny v Tab. 2 a Obr. 11.

Tab. 2: Vysledky analyz 1*C v betonu biologického stinéni JE Greifswald

Aktivita C-14 [Bq/g betonu]
Vzdélenost od oblizovky [mm] ¢. vzorku kysely rozklad spalovani alkalické taveni
50 659/17 | 4,92E-01 + 3,95E-02 | 3,79E+00 + 1,30E-01 | 3,58E+00 + 1,20E-01
150 660/17 3,62E-01 + 3,02E-02 - 8,61E-01 + 6,42E-02
250 661/17 3,48E-02 + 8,15E-03 - 1,91E-01 + 4,82E-02
350 662/17 <0,027 - 9,34E-02 + 4,72E-02
450 663/17 <0,026 - <0,071
550 664/17 <0,030 - <0,066
650 665/17 <0,029 - <0,060
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Obr. 11: Profil aktivity 1C v zavislosti na vzdalenosti od vnitini oblicovky betonového segmentu.

4.3.2 Stanoveni 36Cl

Zhruba 1g vzorku byl rozloZen alkalickym tavenim s KOH pfi teploté asi 600°C. Vznikla
tavenina byla pfevedena do roztoku a poté upraveny vlastnosti roztoku tak, aby mohla byt
provedena separace na vhodném extrakénim ¢inidle na pevné fazi (na pevném sorbentu je
vazané stfibro). Ke vzniklému roztoku bylo pfidano znamého mnozZstvi pfirodniho chloridu
draselného jako stopovace bez obsahu 3Cl. U vzniklého roztoku byl stanoven obsah chléru
na ICP-MS pro stanoveni ucinnosti separace. Vzorek po separaci a preciSténi chloru,
obsahujici také 3¢Cl, byl rozdélen na dvé ¢asti. V jedné byl stanoven obsah celkového chléru
na ICP-MS, druhd &ast byla smichana se scintilaénim roztokem v méfici vialce a provedeno
méreni na LSC pfistroji Quantulus.

Zjisténé koncentrace chléru ICP-MS v roztocich pfed a po separaci byly pouZity pro vypocet
ucinnosti separace a nasledné korekce aktivity *Cl.

Soucasné v analyzované sérii vzorkl byla provedena analyza tzv. fortifikovaného blanku (do
pozadového roztoku se prida znamy obsah *Cl) a pozadového vzorku, jako kontrolni vzorky
pro zajisténi kontroly kvality.

Vysledky analyzy vzorka jsou uvedeny v nasledujici tabulce a grafu.
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Tab. 3: Vysledky analyz 3¢Cl v betonu biologického stinéni JE Greifswald

Vzdalenost od oblizovky [mm] |¢. vzorku Aktivita Cl-36 [Bq/g betonu]

50 659/17 2,04E+00 + 2,40E-01
150 660/17 7,30E-01 + 1,30E-01
250 661/17 1,18E-01 + 2,70E-02
350 662/17 5,60E-02 + 1,70E-02
450 663/17 <0,0163
550 664/17 <0,018
650 665/17 <0,017
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Obr. 12: Profil aktivity 36CI v zavislosti na vzdalenosti od vnit/mi oblicovky betonového segmentu.

4.3.3 Stanoveni %Ca

1 g vzorku betonu byl louzen HCI k rozpusténi vapniku obsahujiciho i Ca. K vylouzenému
roztoku HCI mél byt pfidan neaktivni vapnik s pfirodnim zastoupenim izotopu, ktery jednak
slouzi jako neradioaktivni nosi¢, jednak pro stanoveni vytéZznosti separacniho procesu
stanovenim na ICP-MS. Vzhledem k tomu, Ze v betonu bylo vipniku dostate¢né mnoZstvi,
pfidavek byl nahrazen stanovenim mnoZstvi vapniku pfed a po separaci. Z vysledného
roztoku byl vapnik izolovan nékolika stupfiovym separacnim postupem zahrnujicim

» izolaci vapniku srdZenim kyselinou Stavelovou a kyselinou vinnou.
» oddéleni makro mnoZstvi Zeleza a prvka, které vytvareji chlorokomplexy.

Radioaktivita “'Ca byla stanovena méfenim nizkoenergetického Ka zafeni planarnim
detektorem (energie 3,3 keV). VSe dle postupu LP CA-41 — Stanoveni *'Ca ve vzorcich z
provozu jadernych elektraren a okoli metodou gama spektrometrie s vysokym rozliSenim.

Bohuzel, v naméfeném spektru (viz. Obr. 13) neni patrny Zadny pik odpovidajici “*Ca ani po
24 hodinach méreni. To neodpovidalo teoretickému obsahu #'Ca. Stanovenim na ICP-MS
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byla ovéfena Ucinnost izolace “'Ca >60%, proto problém nemohl byt v separaci, ale musel
byt v méfeni nebo teoreticky oCekavané aktivité v betonu.

Jednim z duvodu, pro¢ nebyl 4'Ca detekovan, mohl byt vysoky obsah vapniku pfitomny
v betonu. Separaci vapniku se neoddéli **Ca od pfirodniho a tak pfi pfipravé vzorku na
meéfeni na X-ray spektrometrii pfirodni vapnik tvofi mnozstvi soli, které zpusobuji silnou
samoabsorbci méfeného zareni (3,3 keV) emitovaného *'Ca béhem jeho premény. Aby bylo
mozné ovéfit, jestli se *'Ca ve vzorku nachazi, byl pouZit jesté jeden zplUsob detekce — LSC.
Jeho vyhodou je vysokd Gcinnost, ale velka nevyhoda spocivd ve znacéné citlivosti na
znecistujici pfimési, které u gama spektrometrie nevadi.

Proto byl vzorek méfeny na X-ray spektrometrii rozpustén a smichan se scintilaCnim
roztokem a zméfen na LSC (Obr. 14). Porovnanim naméfeného spektra s teoretickym
spektrem (viz. zelené spektrum na Obr. 15) je patrné, Ze ve vzorku patrné “'Ca je pfitomen,
ale zna¢né znecistén néjakou interferencni pfimési. Takové spektrum nebylo mozné vyuzit
pro vyhodnoceni #'Ca.

To bylo ddvodem k nalezeni vhodnéjSiho zpusobu izolace a ¢isténi vapniku. Nejprve byla
snaha modifikovat stavajici postup, ale jen s malym zlepSenim, které k vysledku nevedlo.
Nakonec byl nalezen vhodny postup v ¢lanku Radiochemical determination of “Ca in nuclear
reactor concrete Xiaolin (2005), ktery pfesné vyhovoval naSemu poZadavku, v€etné méreni
na LSC. Aplikaci tohoto postupu bylo dosaZzeno dokonalé izolace vapniku bez znecistujicich
pfimési potvrzeného na LSC (viz. hnéda ¢ara na Obr. 15).

Vysledky analyzy pouze vzorku jsou uvedeny v Tab. 4 a Obr. 16.

Obr. 13: Gama spektrum vzorku s 1Ca - po 24hod méreni neni patrny zadny pik na energii 3,3 keV
(oznaceno kurzorem).
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Obr. 14: Vysledek méreni na LSC vzorku 4'Ca pfipraveného pdvodnim postupem LP CA-41.
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Obr. 15: Vysledek méfeni na LSC vzorku 4'Ca pripraveného novym postupem dle prace Xiaolin

(2005).

Tab. 4: Vysledky analyz 41Ca v betonu biologického stinéni JE Greifswald

Vzdalenost od oblizovky [mm] ¢.vzorku | Aktivita Ca-41[Bq/g betonu]
50 659/17 2,57E+00 * 3,60E-01
150 660/17 2,97E+00 * 4,00E-01
250 661/17 5,90E-01 * 1,70E-01
350 662/17 7,90E-01 + 1,60E-01
450 663/17 |<2,10E-01
550 664/17 |<1,80E-01
650 665/17 < 3,00E-01
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Obr. 16: Profil aktivity 41Ca v zavislosti na vzdalenosti od vnitii oblicovky betonového segmentu.

4.4 Souhrn vysledk

VSechny vysledky jsou souhrnné uvedeny v nasledujicim grafu.
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Obr. 17: Profil aktivity detekovanych radionuklidd v zavislosti na vzdalenosti od vnitni oblicovky
betonového segmentu. Pro pfehlednost grafu gama radionuklidy reprezentuje pouze !%“Eu, jehoz
aktivity jsou vyneseny na ose vpravo oznacené oranzovou barvou. Leva osa zobrazuje hodnoty pro
ostatni radionuklidy.

5.1 Sledované radionuklidy

Cilem analyz provedenych v ramci tohoto dil¢iho projektu bylo charakterizovat reélny vzorek
biologického betonového stinéni, ktery byl vystaven znamému poli neutronového zafeni.
Jednalo se o betonovy segment, ktery pochazi z patého bloku jaderné elektrarny Greifswald
v Némecku. Vysledky analyz byly srovnéany s pfedbéznymi vysledky vypoctovych ovéreni.

Analyzy byly zamérené predevSim na stanoveni obsahu radionuklidd 4C, 3¢Cl a “C.
Nicméné na zakladé prvotni gama spektrometrické analyzy odebranych vzorku byla zjisténa
pfitomnost radionuklidt ®°Co, 1%?Eu a '>*Eu. Tyto radionuklidy maji pavod v pfimésich, které
jsou obvykle obsazeny v pfirodnich materidlech (serpentinové Stérky a pisky) z nichZ je
vyrabén beton slouzici jako biologické stinéni v okoli tlakové nadoby jaderného reaktoru.

NiZze je uvedena charakteristika sledovanych/zjisténych radionuklidd z pohledu jejich
zakladnich vlastnosti a geneze.
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51.1 14C

V jadernych reaktorech se izotop uhliku *C muze tvofit péti raznymi na sobé nezavislymi
reakcemi neutront s izotopy prvkd, které jsou béZnou soucasti paliva, moderatoru,
konstrukénich materiall aktivni zény a chladici vody primarniho okruhu. Mezi tyto izotopy
patfi 3C, N, N, %0 a 70. V pfipadé izotopl *N a !*O se jedna o prahové reakce
s rychlymi neutrony, jejichz G¢inny prifez se pohybuje fadové 107, resp. 10® barn( a jejich
vytéZzek bude zanedbatelny. VyznamnéjSimi reakcemi jsou:

e ¥N(n,p)**C (Gcinny prifez 1,82 barnu pro tepelné neutrony)
e YO(n,0)**C (Gcinny prufez 0,24 barnl pro tepelné neutrony)
o 13C(n,y)*C (GCinny prarez 102 barnd pro tepelné neutrony)

Vzhledem k minimalnimu zastoupeni izotopu 'O v pfirodé, Ize i tuto reakci jako zdroj #C
zanedbat. Hlavnim zdrojem **C v betonu budou tedy reakce neutronu na izotopech N a 3C.
Nicméné s ohledem na malé ucinné prifezy pro dané reakce, resp. nizké zastoupeni dusiku,
Ize ocekavat i nizkou produkci “C.

Polo¢as premény uhliku *C je 5730 let, poté se rozpada na stabilni dusik “N, pficemz
dochazi k emisi beta zafeni. Izotop uhliku #C je Cistym emitorem beta zafeni o energii
156,48 keV, coz Cini stanoveni jeho obsahu v materialech znacné problematickym.

5.1.2 3Cl

Izotop ¢Cl se nachazi i v pfirodé, nicméné pouze ve stopovém mnoZzstvi. V konstrukénich
materidlech jaderného reaktoru vznika 3¢Cl na zakladé zachytu tepelnych neutront jadry **Cl.
Reakce probiha s u¢innym prafezem pro tepelné neutron 43,7 barnu. Izotop **Cl se v betonu
objevuje v malém mnoZstvi v ramci vyrobniho postupu.

Poloc¢as premény *Cl je 3.10° let. K pifeméné dochazi predevsim beta rozpadem (98,1%) pri
némz vznika %°Ar a v malé mire elektronovym zachytem (1,9%), ktery vede na 3¢S.

5.1.3 #Ca

4Ca se nachazi v pfirodé pouze ve stopovém mnoZstvi. Uméle vznik& v konstrukénich
materialech pfi zachytu tepelnych neutrond jadry “°Ca. U&inny prafez pro zachyt tepelnych
neutront na jadrech “°Ca je 0,4 barn(.

Poloc¢as pfemény “!Ca je 1,03.10° let. Proces pfemény je zaloZen na elektronovém zachytu,
pricemz vznikd “K. Pfi pfeméné dochazi k emisi charakteristického rentgenového zareni.
Diky své velké reaktivité se vapnik vyskytuje pouze ve slou€eninach, coz &ini stanoveni
obsahu izotopu “*Ca (s ohledem na zplsob jeho pfemény) velmi problematickym.

5.1.4 %Co
%0Co je umély radionuklid s polocasem premény 5,27 let, pficemzZ se rozpada na °Ni. ®°Co

vznika predevsim zachytem tepelnych neutront na jadrech *°Co, nicméné k jeho vzniku
muze dojit i reakci neutrond se Zelezem, resp. niklem. Uginny prifez pro zachyt tepelnych
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neutront jadry *°Co je 37,2 barnu. Izotop *°Co se objevuje ve stopovém mnoZstvi v betonu
jako bézny kontaminant serpentinovych Stérk( a piska.

%Co se rozpadd na ®Ni, pfi pfeméné jsou emitovdna gama kvanta, pficemz ty
nejintenzivngjSi maji energii 1173,2 keV a 1332,5 keV. Je tedy dobfe méfitelny na
polovodicovych spektrometrickych systémech.

5.1.5 152y a ¥Ey

V pfirodé se europium vyskytuje pouze ve formé slou€enin, nicméné je obsaZzeno v fadé
minerall, a to je i divod, pro¢ se ve stopovém mnozstvi nachazi v betonovych smésich.
Prirodni europium se sklada z izotopu Eu (47,8 %) a *°Eu (52,2 %). Tyto izotopy se pfi
ozafeni neutrony méni na ?Eu (T2 = 13,54 let), resp. **Eu (T2 = 8,59 let). Uginny prifez
pro zachyt tepelnych neutronti na jadrech Eu je 5 900 barnd a pro zachyt tepelnych
neutront na jadrech *3Eu je 312 barnu. Pfi pfeméné izotopu *2Eu a **Eu dochazi k emisi
zafeni gama o dostateCnych energiich a intenzitdch, takZe jsou dobfe méfitelné na
polovodi¢ovych spektrometrickych systémech.

5.2 Vypo étova ov éreni

Model reaktoru byl vytvofen v programu MCNP5. Jednalo se o 2D model sestaveny podle
dostupné dokumentace poskytnuté dodavatelem bloku biologického stinéni. Aktivni zéna
byla homogenizovana do objemového zdroje ve tvaru valce o poloméru 1502 mm. Bylo
uvazovano cCerstvé palivo UO; bez obsahu Gd, s obsahem H3:BOs; ve vodé, ocelovym
reflektorem. Byly zachovany hmotnostni zlomky vSech materiald. Neutronové spektrum
vysilané homogenizovanou zénou bylo charakterizovano Wattovou distribuci s parametry
a=0,988, b=2,249. Neutronové spektrum v betonu bylo vypocteno ve forméatu 238
energetickych grup pomoci karty TALLY FMESH. Statistickd nejistota vypocteného spektra
neprekrocila v jednotlivych grupach hodnotu 10%.

Na Obr. 18 a Obr. 19 je podélny a pficny fez MCNP modelem reaktoru. Z obrazku je patrné
rozdéleni betonového biologického stinéni do jednotlivych vrstev, které byly vytvofeny za
Ucelem stanoveni spektra neutront v téchto vrstvach. Spektrum je normovano na 1 neutron
vyslany objemovym zdrojem. Tvary vypoctenych spekter jsou vyobrazeny v grafech na Obr.
20

Obr. 18: Podélny fez zjednoduSenym modelem reaktoru JE Greifswald (homogenizovana aktivni z6na
- modrd, vnit/imi vestavby - Zlutd, nddoba — fialova a biologické stinéni —zelend).
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Obr. 19: Pficny rez zjednoduSenym modelem reaktoru JE Greifswald — detail betonového
biologického stinéni a jeho rozdéleni na vrstvy.
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Obr. 20: Ukazka vypoctenych neutronovych spekter v betonu ve vrstvach 151, 251, 351, 451 a 551
mm.
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KliCovym problémem u provedenych vypocti bylo stanoveni pFfesného sloZeni
serpentinového betonu. SloZeni betonu se muize lisit pfedevS§im mnozstvim kontaminantu
(Cl, Cd a Eu), které jsou pro tento typ betonu typické a také obsahem vodiku. SloZeni je
ureno pfirodnimi materialy, z nichZz byl beton vyroben a také postupy pouZzitymi pfi jeho
vyrobé. SloZeni betonu ma vliv nejen na radionuklidy vznikajici nasledkem reakce
S neutrony, ale i zménu spektra neutrond. Oba problémy jsou navic vzdjemné zavislé.

Z dat poskytnutych dodavatelem bloku biologického stinéni bylo moZzné stanovit pouze jeho
hustotu, ktera byla 2,280 g/cm3. Detailni prvkové sloZzeni betonu (viz Tab. 5) bylo pro Gcely
vypoctu spektra neutrond pfevzato z benchmarkovych experimentl provadénych na reaktoru
LR-0, jejichz cilem bylo studovat vliv betonu pouzitém v JE Temelin na spektrum neutronu.

Pro vypocet produktd aktivace bylo pouZzito jiné sloZzeni betonu, které vychazelo z kompendia
Gesh et al (2017), s hustotou upravenou tak, aby odpovidala hustoté 2,280 g/cm?®. Jedna se
o standardizované sloZeni serpentinovych beton doporuéeny pro Gcely vypocta. Do tohoto
sloZeni byly uméle pfidany kontaminanty kobaltu a europia podle dokumentu Carrol (2001) a
chloru podle dokumentu National Ready Mixed Concrete Association (2017). SloZeni betonu,
které bylo ur€eno pro vypocty produktld reakci s neutrony je uvedeno v Tab. 6. Nicméné je
nutné konstatovat, Zze toto sloZzeni nemusi odpovidat pfesnému sloZeni serpentinového
betonu, ktery se nachazi ve zkoumaném segmentu z JE Greifswald.

Produkty reakce s neutrony v rdznych vrstvach betonu byly vypocteny pomoci kodu
ORIGEN. V ramci zjednoduSeni vypoctu byla uvaZzovana stejna hustota toku neutrond na
vnitfnim povrchu stinéni po celou dobu ozafovani. Jednalo se o hodnotu 7,26.10%? n.cm2.s?,
ktera byla pfevzata z dokumentace poskytnuté dodavatelem segmentu betonového stinéni.
Déle bylo zjednodu3ené uvaZzovano, Ze beton byl vystaven tomuto neutronovému toku po
dobu 219 dnd, hodnota byla odhadnuta na zakladé provoznich Udajd poskytnutych
dodavatelem betonového bloku. Rekonstrukce presného ¢asového prubéhu vykonu, a tim i
hustoty toku neutrond, nebyla vtomto pfipadé provedena z duavodu pfilisné casové
naro¢nosti vypoétu. Cas od ukonéeni aktivace do méfeni &ini 10 135 dn.

Tab. 5: SloZeni serpentinu pouzité pfi vypoctu spektra neutrond

Izotop Hmotnos:[nl' Izotop Hmotnos:[nl'
zastoupeni (%) zastoupeni (%)
H-1 0,9298 Cr-53 0,0425
Cnat 0,9004 Cr-54 0,0099
0O-16 46,4827 Mn-55 0,0025
Na-23 0,1558 Fe-54 0,0657
Mg-24 7,5116 Fe-56 0,2189
Mg-25 0,9906 Fe-57 3,5639
Mg-26 1,1342 Fe-58 0,0838
Al-27 1,8237 Fe-59 0,0113
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Si-28 14,1755 Fe-60 0,0632
Si-29 0,7450 Fe-61 0,0252
P-31 0,5072 Fe-62 0,0011
S-32 0,0261 Fe-64 0,0036
K-39 1,0123

K-40 0,4399

K-41 0,0001

Ca-40 0,0334

Ca-42 18,3552

Ca-43 0,1286

Ca-44 0,0275

Ca-46 0,4344

Ca-48 0,0009

Tab. 6: Slozeni serpentinu pouzité pi vypoctu produktd aktivace neutrony (Gesh et al (2017); Carrol
(2001); National Ready Mixed Concrete Association (2017))

Atomové hustota Atomové hustota

Izotop Izotop

(102%cm?3) (102%cm?3)

H-1 2.1869E-02 Cr-50 1.0537E-06
Cnat 1.0491E-04 Cr-52 2.0319E-05
O-16 4.4324E-02 Cr-53 2.3040E-06
Na-23 2.4659E-04 Cr-54 5.7352E-07
Mg-24 6.0790E-03 Fe-54 4.4823E-05
Mg-25 7.6959E-04 Fe-56 7.0362E-04
Mg-26 8.4732E-04 Fe-57 1.6249E-05
Al-27 9.8032E-04 Fe-58 2.1626E-06
Si-28 9.5136E-03 Co-59 7.3373E-08
Si-29 4.8308E-04 Eu-151 1.5715E-09
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Si-30 3.1845E-04 Eu-153 1.7155E-09
K-39 1.3519E-04 CI-35 6.7321E-06
K-40 1.6961E-08 CI-37 2.1516E-06
K-41 9.7570E-06
Ca-40 2.2851E-03
Ca-42 1.5251E-05
Ca-43 3.1822E-06
Ca-44 4.9171E-05
Ca-46 9.4283E-08
Ca-48 4.4078E-06

5.3 Srovnani experimentalnich a vypo ¢étenych hodnot

Na zakladé vySe uvedenych udaja byly provedeny prvni zjednoduSené vypoctové analyzy.
Ty poslouzily pro ovéfeni experimentalné ziskanych vysledkd radiochemickych analyz.
Samotny postup méfeni a jeho vysledky jsou shrnuty v kapitole 4.

Srovnani vypoctenych a experimentalnich hodnot je uvedeno pro jednotlivé pozice v Tab. 7
az Tab. 12.

Tab. 7: Experimentdlni a teoretické vysledky analyzy vzorku 659/17 (50 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Aceor. (BO/Q) CIE
%Co 282,57 + 3,06 97,77 0,35
1By 45,73 £ 4,46 1363,97 29,83
4y 3,03+£0,40 60,63 20,01
36Cl 2,04 £0,24 6,62 3,25
4Ca 2,20+ 0,47 62,39 28,36

14C (kyselina) 0,490 + 0,039

14C (spalovani) 3,78 - -
14C (taveni) 3,57+0,12
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Tab. 8: Experimentdlni a teoretické vysledky analyzy vzorku 660/17 (150 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Aceor. (B0/Q) CIE
Co 299,62 £ 2,94 18,33 0,06
1522y 50,01 £ 4,38 231,6 4,63
140 2,97 +£0,34 16,55 5,57
36Cl 0,73+0,13 1,16 1,59
4Ca 2,60+£0,51 11,08 4,26

14C (kyselina) 0,361 + 0,030

14C (spalovani) - - .

14C (taveni) 0,858 + 0,064

Tab. 9: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 661/17 (250 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Aceor. (B0/Q) CIE
®Co 88,73 + 8,66 3,66 0,04
152Ey 20,85+ 1,76 41,69 2,00
U 0,98 £ 0,10 4,17 4,26
36Cl 0,118 £ 0,027 0,219 1,86
4Ca 0,44 £ 0,27 2,13 4,84

14C (kyselina) 0,035 + 0,008

1C (spalovani) - - -

1C (taveni) 0,190 + 0,048
Tab. 10: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 662/17 (350 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Acor. (Ba/Q) CIE
®Co 19,81+ 2,04 0,81 0,04
1522y 3,70 £0,17 9,21 2,49
U 0,167 £ 0,018 0,89 5,33

36Cl 0,056 £ 0,017 0,048 0,86
4Ca 0,54 £0,22 0,48 0,88
14C (kyselina) < 0,027

1C (spalovani) - - -

1C (taveni) 0,093 + 0,047
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Tab. 11: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 663/17 (450 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/Q) Aceor. (BO/Q) C/E
8Co 4,21 +0,42 0,04 0,01
1522y 1,08 £ 0,094 0,58 0,54
1540 0,0430 £ 0,0,0068 0,03 0,70
36Cl 0,0163 0,003 0,18
4Ca <0,39 0,13 -

1C (kyselina) 0,026

14C (spalovani) - - -
14C (taveni) 0,071
Tab. 12: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 664/17 (550 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/Q) Acor. (Bg/Q) CIE
Co 0,926 £ 0,114 0,0047 0,01
152Ey 0,231 £ 0,026 0,0643 0,28
140 0,0126 + 0,0020 0,0032 0,25
36Cl <0,018 0,0003 -
4Ca <0,35 0,04 -

14C (kyselina) < 0,030

14C (spalovani) - - -
14C (taveni) < 0,066

5.4 Zhodnoceni vysledk U

Z vysledk(l uvedenych v predchozi kapitole (5.3) vyplyvd neshoda mezi méfenymi a
vypoctenymi hodnotami.

Oproti pavodnim vypoétim (pouzita jedna Uroven hustoty toku, a tedy konstantni prabéh
ozafovaci historie betonu) byla neshoda vyrazné sniZena (cca o dva fady) diky presnéjSimu
popisu modelované ozafovaci historie betonu. K tomuto Uc€elu poslouZila historie provozu
bloku uvedena v provoznim diagramu (viz Obr. 1 v kapitole 2.2). Historie ozafovani betonu
byla rekonstruovana v maximalni mozné mife podle tohoto diagramu.

V soucasnosti je hlavnim zdrojem rozdilu mezi vypoltenymi a experimentalné uréenymi
hodnotami neznamé sloZeni betonu. SloZeni pouZzité ve vypoctech vychazelo z doporuceni
nalezenych v dokumentu Gesh et al (2017), sloZeni pfimési (Cl a Eu) bylo odhadnuto na
zékladé hodnot pouzivanych v literatufe Carrol (2001) a National Ready Mixed Concrete
Association (2017). Nicméné toto slozeni se muze od skute¢ného znacéné lisit.

Z tohoto duvodu by bylo pfinosné provést chemické nebo jiné (napf. NAA) analyzy, které by
pomohly upfesnit sloZzeni betonu a zpfesnit tak vypodtovy model. Vhodné by bylo, co
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nejpfesnéji urCit nejen primarni mnozstvi pfimési, ale také prvkd vedoucich k produkci
vybranych kritickych radionuklida (**C a #!Ca), kterymi jsou napfiklad dusik nebo vapnik. Pfi
vypoctech nebyla vibec zaznamenana produkce uhliku **C, coz Ize vysvétlit tim, Ze dusik
nebyl uveden v chemickém sloZeni betonu a tudiZz nebyl zadan do vypocetniho modelu.
Pritom reakce *N(n,p)**C je o vice jak tfi fady pravdépodobné;jsi nez reakce *C(n,y)**C.

Z pohledu vypoctu je, kromé pfimeési, dulezité také znat mnozstvi vodiku, ktery ma vliv na
spektrum neutrond. Ocenit tento vliv Ize na zakladé informaci z dostupné literatury a
provedeni potfebné citlivostni analyzy, kterd vSak je Casové naroCna. Vypocet spektra
v jednotlivych vrstvach betonu trva pfiblizné 21 dnd. Nicméné i tato analyza by byla pfinosna.

5.5 Srovnani experimentalnich hodnot s predikcemi p ro JE

Dukovany

Ziskané experimentalni hodnoty z radio-chemickych analyz biologického betonového stinéni
reaktorové nadoby 5. bloku JE Greifswald mohou poslouZzit k ovéfeni vypodtovych predikci,
které byly zpracovany v ramci navrhu zpusobu vyfazovani z provozu JE Dukovany. Na 5.
bloku JE Greifswald byl provozovan stejny typ jaderného reaktoru (VVER-440/213), jako jsou
provozovany v JE Dukovany.

Vysledky vypoctl aktivacnich produktd v technologickych ¢astech reaktoru JE Dukovany
jsou zpracovany v dokumentu EGP Invest (2012). Pro Ucely srovnani s vysledky z analyz
biologického betonového stinéni z JE Greifswald byly vybrany v dokumentu EGP Invest
(2012) hodnoty aktivit radionuklidu, které jsou oCekavany v pfipadé zahajeni okamzitého
vyfazovani JE Dukovany z provozu. Jedna se 0 vyfazovani po dosaZzeni projektové
Zivotnosti elektrarny, tj. 30 let. Vybrany byly pouze radionuklidy, které byly identifikovany i
v analyzovaném biologickém betonovém stinéni JE Greifswald. V pfipadé JE Greifswald byly
pouzity hodnoty z analyzy vzorku €. 659/17 (nejblize reaktorové nadobég). Srovnani hodnot
aktivit téchto radionuklidd je provedeno v Tab. 13.

Tab. 13: Prehled aktivacnich produktd a jejich aktivit v pfipadé serpentinového betonu pouzitého na
JE Greifswald (experimentalné zjiSténa data — AGreifswald) a na JE Dukovany (teoretické hodnoty -

Ajepy).

Radionuklid Acreitswaid (B0/Q) Aseou (Bg/Q) AGreitswald / AseDU
8Co 282,57 + 3,06 102 2,77
36Cl 2,04 £0,24 0,101 20,20
4Ca 2,20 £ 0,47 4 240 5,19:10
1C (kyselina) 0,490 + 0,039 1,35.1C°
14C (spalovani) 3,78 364 1,04.1¢
14C (taveni) 3,57 +0,12 9,80.20
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Jak vyplyvd zTab. 13, nebyly vanalyzdch provedenych pro JE Dukovany zjiStény
radioizotopy °?Eu a ™*Eu. Tyto vzacné zeminy, které se obvykle nachazeji jako pfimés
v serpentinovych betonech, nebyly zfejmé ve vypoctech pro JE Dukovany uvazovany.

Abychom mohli provést korektni srovnani vySe uvedenych hodnot, bylo by nutné prepodcitat
(korigovat) aktivity radionuklid( zjisténé v pfipadé JE Greifswald na historii ozafovani betonu
v JE Dukovany, nebo opacné. 5. Blok JE Greifswald byl v provozu nékolik desitek dnu
s maximalné dosazenym vykonem 220 MW, Oproti tomu analyzy provedené pro JE
Dukovany odpovidaji 30-letému provozu elektrarny na maximalnim vykonu. Nicméné i bez
téchto korekci, Ize vysledovat v uvedenych datech prekvapivé odliSnosti.

V prvé fadé je pozoruhodny rozdil v aktivité ¢°Co, ktera je v pfipadé JE Greifswald vy3si (cca
3x) nez v pfipadé JE Dukovany. Tento radionuklid ma nejkratSi polo¢as pfemény (T1. = 5,27
let) ze vSech porovnavanych, a proto by se jeho aktivita méla v pfipadé JE Dukovany blizit
saturované aktivité a zaroven by méla vyssi i z davodu vyssiho ozafovaciho vykonu. Taktéz
aktivita *Cl je v pfipadé JE Dukovany vyrazné nizsi (cca 20x), nez v pripadé JE Greifswald,
prestoZze se u JE Dukovany jednd o delSi dobu ozafovani i vys3i vykon. Tyto skute¢nosti by
mohly indikovat pfekvapivé vyrazné niz$i mnoZstvi pfimési °Co a %Cl v serpentinovém
betonu, ktery byl pouzit v JE Dukovany. Naopak aktivita **C je v pfipadé JE Dukovany o dva
az tfi rady vySSi (viz Tab. 13), nez v pfipadé JE Greifswald. To mGze byt zplsobeno jak
vyrazné delSi dobou ozafovani, tak i vy$Sim vykonem v pfipadé JE Dukovany. Nicméné
s ohledem na reakce vedouci ke vzniku **C a jejich uc¢inné prurezy, je hodnota aktivity tohoto
radionuklidu v pfipadé JE Dukovany piekvapivé vysoka.

Cilem tohoto dil¢iho projektu je ovéfit tdaje pro vypocet zdrojového ¢lenu pro bezpelnostni
rozbory hlubinného ulozisté pro biologické stinéni reaktoru jako zdroje RAO nepfijatelného
do pripovrchovych UloZist, se zvlastnim zfetelem k obsahu radionuklidi #C, 4'Ca a **Cl. K
tomuto Uc€elu byla vyuZita unikatni moznost destruktivni radiochemické analyzy realnych
vzorkl ozafeného betonu, pochazejici zvyfazovaného 5. bloku jaderné elektrarny
Greifswald, ktera byla stejného typu jako je jaderna elektrarna Dukovany.

Byly odebrany vzorky v mistech s odliSnou vzdalenosti od reaktorové nadoby a provedeny
radiochemické analyzy téchto vzorkl. Byly zméfeny tyto radionuklidy: #C, 3¢Cl, “'Ca, ®Co,
152,184, Aktivity téchto radionuklidd byly porovnany s vypoétenymi hodnotami pfimo pro JE
Greifswald, provedenymi vramci tohoto projektu, a s hodnotami pro JE Dukovany
napoctenymi v dokumentu EGP Invest (2012).

Namérené a modelov € vypo €tené hodnoty aktivit vybranych radionuklid U jsou ve
vzajemném rozporu, ktery vp Fipadé nékterych radionuklid G dosahuje aZz nasobk U
jednoho Fadu. S ohledem na zp fesnény model oza fovaci historie betonu, spo ¢&iva
hlavni neur €itost v nep fesném popisu sloZeni betonu. Aby mohla byt experime ntain é
zjisténa data s dostate €nou pFesnosti vypo €tové oveérena, je nutné ur it prFesné
sloZeni zkoumaného betonu. Toho Ize docilit pouze n  a zéklad & dodate énych analyz
(viz kapitola 5.4.).
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EGP Invest, spol. s r.o. - Navrh zpdsobu vyrfazovani z provozu JE Dukovany, 12/2012.

C.J., Gesh, et al. - Compendium of Material Composition Data for Radiation Transport
Modeling, Washington, D.C. : United States. Dept. of Energy.; Oak Ridge, Tenn.:
distributed by the Office of Scientific and Technical Information, U.S. Dept. of Energy,
2011, online http://mwvww.pnnl.gov/main/publications/external/technical_reports/pnnl-
15870revl.pdf, [30-09-2017]

L.R., Carroll - Predicting Long-Lived, Neutron-Induced Activation of Concrete in a Cyclotron
Vault, AIP Conference Proceedings 576, 301 (2001);
doi: http://dx.doi.org/10.1063/1.1395309.

National Ready Mixed Concrete Association. - Technology in Practice 13, Chloride Limits in
Concrete, online: http://www.nrmca.org/aboutconcrete/downloads/Tip13.pdf, [30-09-
2017]

H., Xiaolin - Radiochemical determination of **Ca in nuclear reactor concrete, Radiochimica
Acta 93(9):611-617, January 2005

Citace vnitfnich predpisu CAL-ZL:

PP 2405 269 Provedeni nestandardni cinnosti: Pro praci se zvySenym radiacnim rizikem
pfi vzorkovani biologického stinéni reaktoru — betonovy blok Greifswald*”

SOP R-01 Stanoveni aktivity izotopd - z&fi¢d gama - metodou gama spektrometrie
s vysokym rozlisenim

SOP R-18 Stanoveni aktivity 36Cl metodou kapalinoveé scintilacni spektrometrie

SOP R-05 Stanoveni aktivity 14C kapalinovou scintilacni spektrometrii

LP CA-41 Stanoveni 41Ca ve vzorcich z provozu jadernych elektraren a okoli metodou

gama spektrometrie s vysokym rozliSenim (neakreditovany postup)
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CAL-ZL Centralni analytick& laboratof — zkuSebni laborator ¢. 1093.4
DGR Deep geological disposal (uloZzeni v hlubinném Ulozisti)
HPGe Vysoce ¢isté germanium (High purity germanium)
HU Hlubinné dlozisté
ICP-MS hmotova spektrometrie s indukéné vazanym plazmatem
JE Jaderna elektrarna
LP Laboratorni postup laboratofe
LSC Liquid scintillation counting (kapalinova scintilani detekce/spektrometrie)
MCNP vypoctovy software na bazi pravdépodobnostniho poctu ,Monte Carlo*
PDE PFikon davkového ekvivalentu
PE Polyetylén
PP Pracovni postup
RAO Radioaktivni odpad
RAW Radioactive waste (radioaktivni odpad)
SOP Standardni operacni postup laboratore
SURAO Spréava UloZist radioaktivnich odpad
uosS Ukladaci obalovy soubor
VJP Vyhorelé jaderné palivo
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Beton, ktery slouZi jako konstrukce pro umisténi reaktorové nadoby v reaktorové budové
(tzv. stavebni Sachta reaktoru), zaroven pini funkci biologického stinéni reaktoru. Tento
beton je vystaven dlouhodobému intenzivnimu ozafovani jak zafenim gama, tak proudem
neutront. Z aktivacnich vypoctd, provedenych pro ucely navrhi koncepce vyfazovani
jadernych elektraren vyplyva, Ze mérna aktivita radionuklidd je: pro C-14 radové 10° Bag/kg,
pro Cl-36 cca 102 Bg/kg a pro Ca-41 je to fadové 10° Bg/kg. Celkova predpokladana
hmotnost betonu k uloZeni do hlubinného ulozisté €ini cca 277 tun z vyfazovani stavajicich
blokd a obdobna hmotnost betonl je pak predpokladana z vyfazovani eventualnich novych
zdroju. To ¢ini obsah téchto radionuklidd vyznamnou soucasti zdrojového Elenu
radioaktivnich odpadu jinych, nez je vyhorelé palivo.

Cilem tohoto dil¢iho projektu je ovéfit tdaje pro vypocet zdrojového ¢lenu pro bezpelnostni
rozbory hlubinného ulozisté pro biologické stinéni reaktoru jako zdroje RAO nepfijatelného
do pfipovrchovych ulozist, se zvlastnim zfetelem k obsahu radionuklida C-14, CI-36 a Ca-41.
K tomuto UCelu bude vyuZita unikatni moznost destruktivni radiochemické analyzy realnych
vzorkl ozareného betonového biologického stinéni z vyfazované elektrarny typu VVER-440
v Greifswaldu, ktera byla stejného typu jako je jaderna elektrarna Dukovany. Na zakladé
exaktné stanovené mérné aktivity betonu podél radialniho profilu v misté maxima pfikonu
davkového ekvivalentu a poméru cetnosti impulst v siti po celé vnitfni valcové plose
segmentu bude vypoctem odhadnut celkovy obsah radionuklidd v segmentu.

hlubinné UloZisté, radiochemicka analyza, biologické stinéni, C-14, CI-36, Ca-41
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The concrete, enabling to locate the reactor vessel inside the reactor building, fulfill also a
function of a biological reactor shielding. The concrete is exposed to long-term intense
gamma rays and neutrons radiation. Using the activation calculations, performed for the
purpose of NPP decommissioning appears that specific activity of the radionuclide is: for
the C-14 of the order of 10° Bg/kg, for CL-36 of about 102 Bg/kg and for Ca-41 of about 10°
Bg/kg. Estimated total weight of concrete for DGR disposal is about 277 metric tons from
decommissioning of existing NPPs and similar mass concrete is expected from the potential
decommissioning of new resources. Therefore, such an inventory plays an important part of
the radionuclide source term of radioactive waste other than spent fuel.

The objective of the project is to verify input data for the source term calculation used for
DGR safety assessment for biological shielding of the reactor as a source of RAW
unacceptable in near-surface repositories, with respect to the content of radionuclides C-14,
C-36 and Ca-41. Therefore, there is an unique possibility to provide destructive
radiochemical analyses of real samples of the irradiated biological concrete shielding,
originating from decommissioning of NPP Greifswald (VVER-440 type). The NPP was the
same type as a Dukovany NPP. The total content of radionuclides in the biological shielding
will be estimated by calculation on the basis of specific activity determination along the radial
profile of maximum dose equivalent rate over the entire internal cylindrical surface of the
concrete biological shielding segment.

Deep geological repository, radiochemical analysis, biological shielding, C-14, CI-36, Ca-41
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Tato zprava byla zpracovana v ramci projektu SURAO ,Vyzkumna podpora bezpeénostniho
hodnoceni hlubinného aloZisté", ktery je soucasti pfipravy hlubinného alozisté radioaktivnich
odpadd (dale jen HU"). Cilem projektu je ziskat vybrana data, modely, argumenty a dal3i
informace potfebné pro zhodnoceni potencialnich lokalit pro umisténi HU z hlediska
dlouhodobé bezpecnosti. Na zékladé vefejného zadavaciho fizeni byla v Cervenci 2014
uzaviena &tyfletd smlouva s UJV ReZ, a. s. a jeho subdodavateli: Ceskou geologickou
sluzbou; CVUT v Praze; Technickou univerzitou v Liberci; Ustavem Geoniky AV CR, v. V. i.;
a spole€¢nostmi SG Geotechnika a.s.; Progeo, s. r. 0.; Chemcomex Praha, a. s. a Centrum
vyzkumu ReZ s. r. 0. o poskytovani vyzkumné podpory hodnoceni dlouhodobé bezpeénosti

v nasledujicich oblastech:

i.  Chovani VJP a forem RAO, nepfijatelnych do pfipovrchovych ulozist, v prostfedi
hlubinného ulozisté;
ii.  Chovani ukladacich obalovych soubord (UOS) VJP a RAO v prostfedi hlubinného
ulozisté;
ii.  Chovani tlumicich, vyplfiovych a dalSich konstrukénich materiald v prostfedi
hlubinného ulozisté;
iv.  Re3eni tloznych vrtd a jejich vliv na vlastnosti obklopujiciho horninového prostredi:
V. Chovéni horninového prostredi;
vi.  Transport radionuklidd z dlozisté;
vii.  DalSi charakteristiky lokalit potencialné ovliviiujici bezpelnost UloZisté.

Cilem tohoto dil¢iho projektu Charakterizace RAO nepfijatelného do pfipovrchového ulozisté
z vyfazovani jaderné elektrarny — biologické stinéni reaktoru je ovéfit Udaje pro vypocet
zdrojového c¢lenu pro bezpecnostni rozbory hlubinného UuloZisté pro biologické stinéni
reaktoru jako zdroje RAO nepfijatelného do pfipovrchovych GloZist, se zvlastnim zfetelem k
obsahu radionuklida *#C, %Cl a “Ca. K tomuto Gcéelu bude vyuZita unikatni moznost
destruktivni radiochemické analyzy realnych vzork(l ozareného betonu, pochazejici z
vyfazované jaderné elektrarny, kterd byla stejného typu jako je jadernd elektrarna Dukovany.

Cilem této zpravy je podat prehledny a vécny popis provedenych praci a ziskanych vysledk
po odbéru vzorkd z biologického stinéni z JE Greifswald, jejich analyzu a vyhodnoceni v
ramci feSitelského tymu.

2.1 Historie a p avod bloku

Analyzovany betonovy segment pochazi z patého bloku jaderné elektrarny Greifswald
(n&kdy také zvané JE Lubmin nebo Nord) v Némecku. Segment zakoupil v roce 2012 UJV
ReZ a.s. pro Gcely vyzkumu starnuti konstrukénich beton v jaderné elektrarng vlivem
dlouhodobého pusobeni vysokych teplot a zafeni gama a neutrond. Segment je skladovan v

11
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UJV. Jeho fyzicka dostupnost a relativné maly objem materialu potfebny k radiochemické
analyze umoZziuji odvrtat vzorky materialu a provést destruktivni radiochemickou analyzu ke
stanoveni mérné aktivity vybranych radionuklidd (**C, 3°Cl a “%Ca). Vysledky ziskané
z analyzy poslouzi zaroven k ovéfeni vypoctovych modelu.

Jadernd elektrarna Greifswald byla nejvétsi jadernou elektrarnou v byvalé Némecké
demokratické republice. Vystavba elektrarny byla zahjena v roce 1967 a v prvni fazi byly
vybudovany 4 sovétské jaderné reaktory typu VVER-440/230, které byly do komer&niho
provozu uvedeny v letech 1974 aZz 1979. V druhé etapé byla planovana vystavba dalSich 4
sovétskych reaktord typu VVER-440/213. Jedné& se o stejné typy jadernych reaktorl, které
jsou provozovany v jaderné elektrarné Dukovany. Do komeréniho provozu byl vSak uveden
pouze prvni z nich — péty blok, z kterého je i analyzovany segment betonu. Tento blok dosahl
prvého kritického stavu 26.3. 1989 a o necely mésic pozdéji (24.4. 1989) byl blok pfipojen do
sité a probihal jeho zku3ebni provoz. Nicméné jiz 29. listopadu byl reaktor trvale odstaven.
Primarni pfi¢inou bylo poSkozeni paliva z ddvodd nedostate¢ného odvodu tepla z aktivni
zbény reaktoru.

2.2 Historie oza rovani

Historie ozafovani bé&hem zkuSebniho provozu byla poskytnuta dodavatelem bloku
biologického stinéni a vyplyva z grafu na Obr. 1. V rdmci tohoto zkuSebniho provozu byly
provadény rizné testy, pfiCemzZ se predpokladalo, Ze reaktor bude postupné provozovan na
vykonovych Grovnich 20%, 35% a 55% nominalniho vykonu. Jak vyplyva z grafu, v pribéhu
zkuSebniho provozu se objevila fada poruch, coz vedlo k prodluZovani jednotlivych etap,
pfiemz posledni zminéna etapa zkuSebniho provozu nebyla jizZ dokoncena.
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Obr. 1: Diagram provozu 5. bloku JE Greifswald (1 — 57: poruchy; a — k: testovaci poklesy vykonu;
A: preruSeni zkuSebniho provozu)

2.3 Popis bloku

Betonovy segment je 1/12 obvodové valcové vyseCe Sachty reaktoru (viz Obr. 2). Oba
valcové povrchy segmentu (vnitfni, pfilehla k reaktoru, i vnéjsi) pokryva ocelova oblicovka
(viz Obr. 3). Beton predstavuje serpentinitovy beton o hustoté 2,3 g/cm3. Beton byl vyroben
ze dvou druhd (dle hrubosti) serpentinitového pisku, drobného serpentinitového Stérku,
portlandského cementu a vody. BIliz8i prvkové sloZeni betonu nebylo bohuzel dodavateli
segmentu poskytnuto.

Segment ma néasledujici rozmeéry:

« VySka rovnobéznda s osou reaktoru (viz Obr. 4, Obr. 6): 2 780 mm

+ Sitky predstavujici kruhovy obvod Sachty reaktoru (viz Obr. 2): 1 653 mm (vnitini) a
1 598 mm (vnéjsi)

e Hloubka predstavuijici tloustku stinici vrstvy betonu radialné od osy reaktoru (viz Obr.
2 a Obr. 4): 700 mm

Hmotnost segmentu je 7 200 kg.
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Obr. 2: Betonovy segment (¢islo 1), jako soucast Sachty reaktoru (horizontélni fez).
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Obr. 3: Betonovy segment biologického stinéni z Sachty reaktoru 5. bloku JE Greifswald
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2188

24740 mm (vnitfni pramér suchého biologického stinéni)

26140 mm (vnéjSi prumér suchého biologického stinéni)

Obr. 6: Vertikalni pozice betonového biologického stinéni v Sachté reaktoru.

2.4 Radia€ni mapa na povrchu bloku

Byla provedena charakterizace bloku betonu na povrchu na boé&ni strané vélcové plochy v
siti 5 x 8 bodu (cca 0,3 x 0,3 m) a to pfimym méfenim pfikonu davkového ekvivalentu, resp.
¢etnosti impulst. K méfeni byl pouzit pfenosny dozimetricky pfistroj FH40 s externi sondou
FHZ. Segment neni vertikalné (rozmér rovnobézny se svislou osou reaktorové nadoby), ani
radialné ozaren rovnomérné. To Ize dokumentovat (viz Obr. 7) priibéhem pfikonu davkového
ekvivalentu (PDE) na povrchu betonu podél jeho vySkové osy a v radialnim sméru (tloustka
betonu). PDE se pohybuje v rozpéti od 10 do 175 pSv/hod. V €asti segmentu s nejvyssi
hodnotou PDE Ize o¢ekavat, Ze byly nejvyssi fluence neutronl uniklych z aktivni zény.
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Obr. 7: Rozlozeni davkového prikonu na povrchu segmentu.

3.1 Priprava a odb ér vzork U

Odbér vzorkld byl naro€ny z hlediska zajisténi radiaéni ochrany. Pfiprava a odbér vzorkl na
misté skladovani betonového segmentu zahrnovaly:

1. Zpracovani a schvaleni pracovniho postupu pro praci se zvySenym radiacnim rizikem
(pracovni postup €. PP 2405 269).

2. Nakup a pfiprava potfebnych technickych prostfedkd (ochranné pomucky vcetné

odévl Tyvek, ochranné folie, filtraéni masky (filtry), vrtacka s odsavanim, apod.).

Provedeni zkousky odvrtani "nasucho” v neaktivnich podminkéch.

Zfizeni a vybaveni doCasného pracovisté (obj. 211/5).

5. Vytvoreni radiaéni mapy betonového segmentu (pfikon davkového ekvivalentu na
povrhu) pomoci pfistroje FH40 s externi sondou FHZ.

6. Odvrtani samotnych vzorku k analyze.

7. Zabaleni vzorku a transport vzork( do laboratore.

8. Uklid a dekontaminace pracovi$té, odvoz a zpracovani vniklyjch RAO (pouzité
ochranné pomdcky, félie, dalSi naradi).

9. Radia¢ni monitoring pracovisté a jeho uvolnéni pro dalSi ¢innost.

P w

3.2 Odbér vzork G

Na odbér vzorkd byly kladeny specialni naroky s ohledem na fyzikalné-chemické vlastnosti
prvkd, které méli byt analyzovany. Pro odvrtani vzorku nebylo mozné pouZit chladici
médium, které by mohlo pfijit do kontaktu s odebiranym vzorkem. Chladici médium by mohlo
vylouZit néktery ze sledovanych analytd a ovlivnit tak vysledek analyzy. Teplota vrtného
télesa nesméla dosahnout vy3Sich teplot, protoZze by mohlo dojit k reakci slou¢enin uhliku
(s vodou, kyslikem, apod.) a Uniku #C ve formé& CO/CO; nebo i jinych tékavych slouéenin, co

s
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teplotu vrtdku pfi vrtani bez pouziti chladiciho media. Proto bylo rozhodnuto pouZzit
pomalobézny zplsob vrtani s kontrolou teploty.

Vzorky byly odvrtdny korunkovym vrtakem za pouZziti minimalnich otad¢ek vrtaku bez
dodate¢ného chlazeni. Teplota karbidovych bfitd byla kontrolovana pomoci infraterveného
bezkontaktniho teploméru a to v pribéhu kazdého vzorkovani 2x v hloubce 75mm a 150
mm. Teplota bfitd pfi vrtani nepfekrocila 38<C.

Kolmost vrtaciho néastroje byla kontrolovana pomoci vodovahy (horizontélni vzdalenost
vzorkovaného materialu od kolmé osy aktivni zony je stejna v celém prdfezu vzorku).
Material z hloubky 0 — 10mm od povrchu a sbérny kanalek se odsal aktivnim vysavacem bez
dotyku, v€etné otfeni kanalku dekontamina¢nim roztokem na pramyslové utérce Tork. Stejné
tak vrtaci nastroj byl otfen dekontaminacnim roztokem a osuSen. Ke kazdému odbéru byl
pouZzit novy vrtak z divodu zamezeni kiizové kontaminace vzorka.

Vzorek byl pfenesen nerezovou laboratorni 1Zickou do 100 ml PE vzorkovnice, uzavien a
opatfen datem odbéru, popisem a pofadovym ¢islem vzorku.

~ v 7]

Vzorky odebrany (7ks) v misté nejvy$§iho PDE v bo&nim prafezu a ocislovany vzestupné
tak, jak vzrasté jejich vzdalenost od vnitfniho plasté stinéni ke vnéjSimu povrchu. Rozestupy
mezi vzorkovacimi body jsou shodné a to 100 mm. Osa prvniho vzorku je 50 mm od
vnitfniho kovového plasté vcetné. Sedmy vzorek je 50 mm od vnéjSiho kovového plasté
véetné. Odbér materialu byl proveden z hloubky 10 mm az 150 mm. Odebrano bylo cca 50g

vzorku z kazdé pozice.
Fotografie dokumentujici zplisob odbéru vzorkld z betonového segmentu (viz. Obr. 9).

RozloZzeni davkového pfikonu na povrchu segmentu a vyznaceni odbérovych mist je
znazornén na nasledujicim obrazku (Obr. 8)

50mm

100 W 180-200

m160-180
140-160
120-140
100-120
80-100

H60-80

W 40-60

M 20-40

H0-20

A
PDE [Sv/h)

Obr. 8: RozloZeni davkového prikonu na povrchu segmentu a vyznaceni odbérovych mist.
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Obr. 9: Fotografie dokumentujici zpésob a prdbéh odbéru vzorkd z betonového segmentu.

4 Zpracovani a analyzy vzork 0

4.1 Zpracovani vzork

Vzorky byly odvrtany klasickym vrtadkem, takZze vysledkem byly homogenni jemné zrnité
vzorky. Ztoho dlvodu nebylo nutné provadét jakoukoliv specialni pfedupravu nebo
zpracovani vzorku jiné, nez souvisejici s pozadovanou analyzou.

4.2 Gama spektrometrické m éreni

Na odebranych vzorcich byla provedena kompletni gama spektrometricka analyza
(stanoveni mérné aktivity radionuklidd emitujicich zafeni gama). Gama spektrometrie byla
provedena vysokorozliSovaci polovodi¢ovou spektrometrii zafeni gama na pracovisti
laboratofe CAL podle akreditovaného standardniho opera¢niho postupu R-01 — Stanoveni
aktivity izotopl - zafi¢l gama - metodou gama spektrometrie s vysokym rozliSenim. Méfeno
bylo vesSkeré mnozstvi vzorku ziskaného odbérem pro dosazeni maximalni citlivosti. Pro
méreni byl pouzit HPGe det. s rel. G€innosti 90% GX9021.
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Gama spektrometrické méfeni vzork( potvrdilo pfitomnost pouze nékolika umélych

v Vs

radionuklid: ®°Co, 2Eu a ™Eu nad mez detekce méfici aparatury. Namérené hodnoty
aktivit jednotlivych gama radionuklidd byly pfepocteny ke dni ukonéeného ozarovani:
29.11.1989. Vysledky jsou shrnuté v Tab. 1.

Tab. 1: Vysledky gama spektrometrické analyzy odebranych vzorkd (v poradi od mista nejblizSiho
k reaktoru k mistu nejvzdalenéjSimu).

Vzdalenost od oblicovky [mm] 50 150 250
659/17 [Bq/g vzorku] 660/17 [Bq/g vzorku] 661/17 [Ba/g vzorku]

Co-60 1,04E+04 + 1,13E+02 1,10E+04 + 1,08E+02 | 3,27E+03 + 3,19E+02
Eu-152 1,86E+02 + 1,82E+01 2,04E+02 + 1,78E+01 | 8,49E+01 + 7,17E+00
Eu-154 2,77E+01 + 3,66E+00 2,71E+01 + 3,11E+00 | 8,96E+00 + 9,14E-01
Vzdalenost od oblicovky [mm] 350 450

662/17 [Ba/g vzorku] 663/17 [Ba/g vzorku]
Co-60 7,30E+02 + 7,51E+01] 1,55E+02 + 1,55E+01
Eu-152 1,51E+01 + 6,92E-01 | 4,40E+00 + 3,83E-01
Eu-154 1,53E+00 + 1,64E-01 | 3,93E-01 + 6,21E-02
Vzdalenost od oblicovky [mm] 550 650

664/17 [Bq/g vzorku] 665/17 [Bq/g vzorku]
Co-60 3,41E+01 + 4,20E+00 | 7,33E+00 + 6,78E-01
Eu-152 9,41E-01 + 1,06E-01 | 1,57E-01 + 1,55E-02
Eu-154 1,15E-01 + 1,83E-02 | < 3,66E-02

Vysledky byly vyneseny do grafu, ktery znazornuje profil aktivity detekovanych radionuklid(
v zavislosti ha vzdalenosti od vnitini oblicovky betonového segmentu (viz. Obr. 10).

22




Evidenc¢ni oznaceni:

| SURAO Biologické stin é&ni reaktoru

SURAO TZ 203/2017

Profil aktivity gama radionuklidt

1,00E+05

|

1,00E+04

1,00E+03 \\\
oo \-\ \\
1,00E+01 i

1,00E+00

Aktivita [Bq/g]

1,00E-01

1,00E-02 T T T T T T ,
0 100 200 300 400 500 600 700
=4—Co-60 ~—i—Eu-152 Eu-154 Vzdalenost od oblicovky [mm]

Obr. 10: Profil aktivity detekovanych radionuklidd v zavislosti na vzdalenosti od vnit/mi oblicovky
betonového segmentu.

4.3 Radiochemické stanovenit ézko stanovitelnych radionuklid

Radiochemické stanoveni obsahu (mérné aktivity) radionuklidi *C, “Ca a 3¢Cl bylo
provedeno metodami podle schvalenych standardnich operacnich postupl akreditované
zkusSebni laboratofe CAL na pfistrojich LSC Quantulus (**C, %¢Cl, “Ca) a na detektoru
nizkoenergetického gama zareni SLP10190 (*'Ca). Jedna se o akreditované postupy R-18 —
Stanoveni aktivity *Cl metodou kapalinové scintilaéni spektrometrie a R-05 — Stanoveni
aktivity *C kapalinovou scintilaéni spektrometrii a neakreditovany postup LP CA-41 —
Stanoveni “'Ca ve vzorcich z provozu jadernych elektraren a okoli metodou gama
spektrometrie s vysokym rozliSenim.

Méfeni byla provedena 1x, tam kde to bylo nezbytné bylo méfeni opakovano. Souc&asti
meéreni bylo i zajiSténi QA pouzitim tzv. blankl (pozadové vzorky bez analytu k prokazani
Cistoty béhem analyzy) a kontrolnich méfeni tzv. opakovanim vybranych vzorkd pro ovéfeni
spolehlivosti analyz.

VSechny vysledky jsou pfepocteny ke dni ukonceni ozafovani - 29.11.1989.

4.3.1 Stanoveni 14C

Stanoveni “C je standardné provadéno tfemi moznymi zpusoby, dle R-05 ,Stanoveni
aktivity kapalinovou spektrometrii *C*“. Jednim z nich je rozklad vzorku lu¢avkou kralovskou
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(HNOs a HCI v poméru 1:3) a vznikajici plyny jsou jimany v hydroxidu vapenatém nebo
barnatém. Tento postup muze byt nékdy nedostateény, pokud je chemické sloZzeni odolné
vuci smési téchto kyselin.

DalSim postupem je spalovani vzorku az do teploty 900°C, kdy v8echny uhlikaté slou¢eniny
zoxiduji na CO.. Plyn je zachytavan stejnym zplUsobem jako v pfedchozim pfipadé.

Poslednim postupem je alkalicky rozklad s hydroxidem draselnym za teploty 600°C. Vznikla
tavenina je rozpuSténa a z roztoku kyselinou uvolnén CO;, ktery je zachycen jako
v predchozich pfipadech.

Pro ucely tohoto projektu byly pouZzity vSechny tfi postupy. Ale protoZe vysledky spalovanim
a alkalickym rozkladem byly srovnatelné, byly vliastné vyuZity pouze dva postupy (kysely
rozklad, alkalické taveni) pro vS8ech sedm vzork(. Popis analyz a prezentace vysledkd jsou
uvedeny déle v textu.

Zhruba 1 g vzorku betonu bylo rozloZzeno ve smeési koncentrovanych kyselin HNO3; a HCI
v poméru 1:3 (tzv. luCavka kralovska) za sou€asného jiméani unikajicich plynad do hydroxidu
barnatého. Vznikajici CO. reaguje v roztoku hydroxidu se solemi Ba?* za vzniku srazeniny
BaCOs. Vznikla sraZenina uhliitanu byla prefiltrovana, proplachnuta a smichana se

v v

scintilaénim roztokem v méfici vialce. Smés se méfila na LSC.

Zhruba 1 g vzorku betonu byl s hydroxidem draselnym vioZen do Ni kelimku a taven pfi
600°C. Tavenina byla rozpusténa ve vodé a pfidavkem lu€avky kralovské byl vytésnén CO-
do hydroxidu draselného. Vznikla srazenina uhliitanu byla pfefiltrovana, proplachnuta a

v vs

smichana se scintilaénim roztokem v méfici vialce. Smés se méfila na LSC.

Zhruba 1 g vzorku bylo vloZzeno do spalovaci korundové trubky a spalovano v kyslikové
atmosféfe postupné od 250-900°C. Plyny vznikajici pfi spalovani byly precistény od
konkurencnich plynt a CO. pak jiman do hydroxidu draselného. Vznikla srazenina uhli¢itanu
byla prefiltrovana, proplachnuta a smichana se scintilacnim roztokem v méfici vialce. Smés
se méfila na LSC. Zde byl analyzovan jeden vzorek pro porovhani s tavenim, a protoZze

vysledky analyzy se s tavenim shodovaly, dalSi spalovani nebylo provedeno.

Vysledky analyz jsou uvedeny v Tab. 2 a Obr. 11.

Tab. 2: Vysledky analyz 1*C v betonu biologického stinéni JE Greifswald

Aktivita C-14 [Bq/g betonu]
Vzdélenost od oblizovky [mm] ¢. vzorku kysely rozklad spalovani alkalické taveni
50 659/17 | 4,92E-01 + 3,95E-02 | 3,79E+00 + 1,30E-01 | 3,58E+00 + 1,20E-01
150 660/17 3,62E-01 + 3,02E-02 - 8,61E-01 + 6,42E-02
250 661/17 3,48E-02 + 8,15E-03 - 1,91E-01 + 4,82E-02
350 662/17 <0,027 - 9,34E-02 + 4,72E-02
450 663/17 <0,026 - <0,071
550 664/17 <0,030 - <0,066
650 665/17 <0,029 - <0,060
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Obr. 11: Profil aktivity 1C v zavislosti na vzdalenosti od vnitini oblicovky betonového segmentu.

4.3.2 Stanoveni 36Cl

Zhruba 1g vzorku byl rozloZen alkalickym tavenim s KOH pfi teploté asi 600°C. Vznikla
tavenina byla pfevedena do roztoku a poté upraveny vlastnosti roztoku tak, aby mohla byt
provedena separace na vhodném extrakénim ¢inidle na pevné fazi (na pevném sorbentu je
vazané stfibro). Ke vzniklému roztoku bylo pfidano znamého mnozZstvi pfirodniho chloridu
draselného jako stopovace bez obsahu 3Cl. U vzniklého roztoku byl stanoven obsah chléru
na ICP-MS pro stanoveni ucinnosti separace. Vzorek po separaci a preciSténi chloru,
obsahujici také 3¢Cl, byl rozdélen na dvé ¢asti. V jedné byl stanoven obsah celkového chléru
na ICP-MS, druhd &ast byla smichana se scintilaénim roztokem v méfici vialce a provedeno
méreni na LSC pfistroji Quantulus.

Zjisténé koncentrace chléru ICP-MS v roztocich pfed a po separaci byly pouZity pro vypocet
ucinnosti separace a nasledné korekce aktivity *Cl.

Soucasné v analyzované sérii vzorkl byla provedena analyza tzv. fortifikovaného blanku (do
pozadového roztoku se prida znamy obsah *Cl) a pozadového vzorku, jako kontrolni vzorky
pro zajisténi kontroly kvality.

Vysledky analyzy vzorka jsou uvedeny v nasledujici tabulce a grafu.
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Tab. 3: Vysledky analyz 3¢Cl v betonu biologického stinéni JE Greifswald

Vzdalenost od oblizovky [mm] |¢. vzorku Aktivita Cl-36 [Bq/g betonu]

50 659/17 2,04E+00 + 2,40E-01
150 660/17 7,30E-01 + 1,30E-01
250 661/17 1,18E-01 + 2,70E-02
350 662/17 5,60E-02 + 1,70E-02
450 663/17 <0,0163
550 664/17 <0,018
650 665/17 <0,017
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Obr. 12: Profil aktivity 36CI v zavislosti na vzdalenosti od vnit/mi oblicovky betonového segmentu.

4.3.3 Stanoveni %Ca

1 g vzorku betonu byl louzen HCI k rozpusténi vapniku obsahujiciho i Ca. K vylouzenému
roztoku HCI mél byt pfidan neaktivni vapnik s pfirodnim zastoupenim izotopu, ktery jednak
slouzi jako neradioaktivni nosi¢, jednak pro stanoveni vytéZznosti separacniho procesu
stanovenim na ICP-MS. Vzhledem k tomu, Ze v betonu bylo vipniku dostate¢né mnoZstvi,
pfidavek byl nahrazen stanovenim mnoZstvi vapniku pfed a po separaci. Z vysledného
roztoku byl vapnik izolovan nékolika stupfiovym separacnim postupem zahrnujicim

» izolaci vapniku srdZenim kyselinou Stavelovou a kyselinou vinnou.
» oddéleni makro mnoZstvi Zeleza a prvka, které vytvareji chlorokomplexy.

Radioaktivita “'Ca byla stanovena méfenim nizkoenergetického Ka zafeni planarnim
detektorem (energie 3,3 keV). VSe dle postupu LP CA-41 — Stanoveni *'Ca ve vzorcich z
provozu jadernych elektraren a okoli metodou gama spektrometrie s vysokym rozliSenim.

Bohuzel, v naméfeném spektru (viz. Obr. 13) neni patrny Zadny pik odpovidajici “*Ca ani po
24 hodinach méreni. To neodpovidalo teoretickému obsahu #'Ca. Stanovenim na ICP-MS
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byla ovéfena Ucinnost izolace “'Ca >60%, proto problém nemohl byt v separaci, ale musel
byt v méfeni nebo teoreticky oCekavané aktivité v betonu.

Jednim z duvodu, pro¢ nebyl 4'Ca detekovan, mohl byt vysoky obsah vapniku pfitomny
v betonu. Separaci vapniku se neoddéli **Ca od pfirodniho a tak pfi pfipravé vzorku na
meéfeni na X-ray spektrometrii pfirodni vapnik tvofi mnozstvi soli, které zpusobuji silnou
samoabsorbci méfeného zareni (3,3 keV) emitovaného *'Ca béhem jeho premény. Aby bylo
mozné ovéfit, jestli se *'Ca ve vzorku nachazi, byl pouZit jesté jeden zplUsob detekce — LSC.
Jeho vyhodou je vysokd Gcinnost, ale velka nevyhoda spocivd ve znacéné citlivosti na
znecistujici pfimési, které u gama spektrometrie nevadi.

Proto byl vzorek méfeny na X-ray spektrometrii rozpustén a smichan se scintilaCnim
roztokem a zméfen na LSC (Obr. 14). Porovnanim naméfeného spektra s teoretickym
spektrem (viz. zelené spektrum na Obr. 15) je patrné, Ze ve vzorku patrné “'Ca je pfitomen,
ale zna¢né znecistén néjakou interferencni pfimési. Takové spektrum nebylo mozné vyuzit
pro vyhodnoceni #'Ca.

To bylo ddvodem k nalezeni vhodnéjSiho zpusobu izolace a ¢isténi vapniku. Nejprve byla
snaha modifikovat stavajici postup, ale jen s malym zlepSenim, které k vysledku nevedlo.
Nakonec byl nalezen vhodny postup v ¢lanku Radiochemical determination of “Ca in nuclear
reactor concrete Xiaolin (2005), ktery pfesné vyhovoval naSemu poZadavku, v€etné méreni
na LSC. Aplikaci tohoto postupu bylo dosaZzeno dokonalé izolace vapniku bez znecistujicich
pfimési potvrzeného na LSC (viz. hnéda ¢ara na Obr. 15).

Vysledky analyzy pouze vzorku jsou uvedeny v Tab. 4 a Obr. 16.

Obr. 13: Gama spektrum vzorku s 1Ca - po 24hod méreni neni patrny zadny pik na energii 3,3 keV
(oznaceno kurzorem).
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Obr. 14: Vysledek méreni na LSC vzorku 4'Ca pfipraveného pdvodnim postupem LP CA-41.
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Obr. 15: Vysledek méfeni na LSC vzorku 4'Ca pripraveného novym postupem dle prace Xiaolin

(2005).

Tab. 4: Vysledky analyz 41Ca v betonu biologického stinéni JE Greifswald

Vzdalenost od oblizovky [mm] ¢.vzorku | Aktivita Ca-41[Bq/g betonu]
50 659/17 2,57E+00 * 3,60E-01
150 660/17 2,97E+00 * 4,00E-01
250 661/17 5,90E-01 * 1,70E-01
350 662/17 7,90E-01 + 1,60E-01
450 663/17 |<2,10E-01
550 664/17 |<1,80E-01
650 665/17 < 3,00E-01
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Obr. 16: Profil aktivity 41Ca v zavislosti na vzdalenosti od vnitii oblicovky betonového segmentu.

4.4 Souhrn vysledk

VSechny vysledky jsou souhrnné uvedeny v nasledujicim grafu.
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Obr. 17: Profil aktivity detekovanych radionuklidd v zavislosti na vzdalenosti od vnitni oblicovky
betonového segmentu. Pro pfehlednost grafu gama radionuklidy reprezentuje pouze !%“Eu, jehoz
aktivity jsou vyneseny na ose vpravo oznacené oranzovou barvou. Leva osa zobrazuje hodnoty pro
ostatni radionuklidy.

5.1 Sledované radionuklidy

Cilem analyz provedenych v ramci tohoto dil¢iho projektu bylo charakterizovat reélny vzorek
biologického betonového stinéni, ktery byl vystaven znamému poli neutronového zafeni.
Jednalo se o betonovy segment, ktery pochazi z patého bloku jaderné elektrarny Greifswald
v Némecku. Vysledky analyz byly srovnéany s pfedbéznymi vysledky vypoctovych ovéreni.

Analyzy byly zamérené predevSim na stanoveni obsahu radionuklidd 4C, 3¢Cl a “C.
Nicméné na zakladé prvotni gama spektrometrické analyzy odebranych vzorku byla zjisténa
pfitomnost radionuklidt ®°Co, 1%?Eu a '>*Eu. Tyto radionuklidy maji pavod v pfimésich, které
jsou obvykle obsazeny v pfirodnich materidlech (serpentinové Stérky a pisky) z nichZ je
vyrabén beton slouzici jako biologické stinéni v okoli tlakové nadoby jaderného reaktoru.

NiZze je uvedena charakteristika sledovanych/zjisténych radionuklidd z pohledu jejich
zakladnich vlastnosti a geneze.

30




Evidenc¢ni oznaceni:

| SURAO Biologické stin é&ni reaktoru

SURAO TZ 203/2017

51.1 14C

V jadernych reaktorech se izotop uhliku *C muze tvofit péti raznymi na sobé nezavislymi
reakcemi neutront s izotopy prvkd, které jsou béZnou soucasti paliva, moderatoru,
konstrukénich materiall aktivni zény a chladici vody primarniho okruhu. Mezi tyto izotopy
patfi 3C, N, N, %0 a 70. V pfipadé izotopl *N a !*O se jedna o prahové reakce
s rychlymi neutrony, jejichz G¢inny prifez se pohybuje fadové 107, resp. 10® barn( a jejich
vytéZzek bude zanedbatelny. VyznamnéjSimi reakcemi jsou:

e ¥N(n,p)**C (Gcinny prifez 1,82 barnu pro tepelné neutrony)
e YO(n,0)**C (Gcinny prufez 0,24 barnl pro tepelné neutrony)
o 13C(n,y)*C (GCinny prarez 102 barnd pro tepelné neutrony)

Vzhledem k minimalnimu zastoupeni izotopu 'O v pfirodé, Ize i tuto reakci jako zdroj #C
zanedbat. Hlavnim zdrojem **C v betonu budou tedy reakce neutronu na izotopech N a 3C.
Nicméné s ohledem na malé ucinné prifezy pro dané reakce, resp. nizké zastoupeni dusiku,
Ize ocekavat i nizkou produkci “C.

Polo¢as premény uhliku *C je 5730 let, poté se rozpada na stabilni dusik “N, pficemz
dochazi k emisi beta zafeni. Izotop uhliku #C je Cistym emitorem beta zafeni o energii
156,48 keV, coz Cini stanoveni jeho obsahu v materialech znacné problematickym.

5.1.2 3Cl

Izotop ¢Cl se nachazi i v pfirodé, nicméné pouze ve stopovém mnoZzstvi. V konstrukénich
materidlech jaderného reaktoru vznika 3¢Cl na zakladé zachytu tepelnych neutront jadry **Cl.
Reakce probiha s u¢innym prafezem pro tepelné neutron 43,7 barnu. Izotop **Cl se v betonu
objevuje v malém mnoZstvi v ramci vyrobniho postupu.

Poloc¢as premény *Cl je 3.10° let. K pifeméné dochazi predevsim beta rozpadem (98,1%) pri
némz vznika %°Ar a v malé mire elektronovym zachytem (1,9%), ktery vede na 3¢S.

5.1.3 #Ca

4Ca se nachazi v pfirodé pouze ve stopovém mnoZstvi. Uméle vznik& v konstrukénich
materialech pfi zachytu tepelnych neutrond jadry “°Ca. U&inny prafez pro zachyt tepelnych
neutront na jadrech “°Ca je 0,4 barn(.

Poloc¢as pfemény “!Ca je 1,03.10° let. Proces pfemény je zaloZen na elektronovém zachytu,
pricemz vznikd “K. Pfi pfeméné dochazi k emisi charakteristického rentgenového zareni.
Diky své velké reaktivité se vapnik vyskytuje pouze ve slou€eninach, coz &ini stanoveni
obsahu izotopu “*Ca (s ohledem na zplsob jeho pfemény) velmi problematickym.

5.1.4 %Co
%0Co je umély radionuklid s polocasem premény 5,27 let, pficemzZ se rozpada na °Ni. ®°Co

vznika predevsim zachytem tepelnych neutront na jadrech *°Co, nicméné k jeho vzniku
muze dojit i reakci neutrond se Zelezem, resp. niklem. Uginny prifez pro zachyt tepelnych
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neutront jadry *°Co je 37,2 barnu. Izotop *°Co se objevuje ve stopovém mnoZstvi v betonu
jako bézny kontaminant serpentinovych Stérk( a piska.

%Co se rozpadd na ®Ni, pfi pfeméné jsou emitovdna gama kvanta, pficemz ty
nejintenzivngjSi maji energii 1173,2 keV a 1332,5 keV. Je tedy dobfe méfitelny na
polovodicovych spektrometrickych systémech.

5.1.5 152y a ¥Ey

V pfirodé se europium vyskytuje pouze ve formé slou€enin, nicméné je obsaZzeno v fadé
minerall, a to je i divod, pro¢ se ve stopovém mnozstvi nachazi v betonovych smésich.
Prirodni europium se sklada z izotopu Eu (47,8 %) a *°Eu (52,2 %). Tyto izotopy se pfi
ozafeni neutrony méni na ?Eu (T2 = 13,54 let), resp. **Eu (T2 = 8,59 let). Uginny prifez
pro zachyt tepelnych neutronti na jadrech Eu je 5 900 barnd a pro zachyt tepelnych
neutront na jadrech *3Eu je 312 barnu. Pfi pfeméné izotopu *2Eu a **Eu dochazi k emisi
zafeni gama o dostateCnych energiich a intenzitdch, takZe jsou dobfe méfitelné na
polovodi¢ovych spektrometrickych systémech.

5.2 Vypo étova ov éreni

Model reaktoru byl vytvofen v programu MCNP5. Jednalo se o 2D model sestaveny podle
dostupné dokumentace poskytnuté dodavatelem bloku biologického stinéni. Aktivni zéna
byla homogenizovana do objemového zdroje ve tvaru valce o poloméru 1502 mm. Bylo
uvazovano cCerstvé palivo UO; bez obsahu Gd, s obsahem H3:BOs; ve vodé, ocelovym
reflektorem. Byly zachovany hmotnostni zlomky vSech materiald. Neutronové spektrum
vysilané homogenizovanou zénou bylo charakterizovano Wattovou distribuci s parametry
a=0,988, b=2,249. Neutronové spektrum v betonu bylo vypocteno ve forméatu 238
energetickych grup pomoci karty TALLY FMESH. Statistickd nejistota vypocteného spektra
neprekrocila v jednotlivych grupach hodnotu 10%.

Na Obr. 18 a Obr. 19 je podélny a pficny fez MCNP modelem reaktoru. Z obrazku je patrné
rozdéleni betonového biologického stinéni do jednotlivych vrstev, které byly vytvofeny za
Ucelem stanoveni spektra neutront v téchto vrstvach. Spektrum je normovano na 1 neutron
vyslany objemovym zdrojem. Tvary vypoctenych spekter jsou vyobrazeny v grafech na Obr.
20

Obr. 18: Podélny fez zjednoduSenym modelem reaktoru JE Greifswald (homogenizovana aktivni z6na
- modrd, vnit/imi vestavby - Zlutd, nddoba — fialova a biologické stinéni —zelend).
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Obr. 19: Pficny rez zjednoduSenym modelem reaktoru JE Greifswald — detail betonového
biologického stinéni a jeho rozdéleni na vrstvy.
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Obr. 20: Ukazka vypoctenych neutronovych spekter v betonu ve vrstvach 151, 251, 351, 451 a 551
mm.

33




Evidenc¢ni oznaceni:

| SURAO Biologické stin é&ni reaktoru

SURAO TZ 203/2017

KliCovym problémem u provedenych vypocti bylo stanoveni pFfesného sloZeni
serpentinového betonu. SloZeni betonu se muize lisit pfedevS§im mnozstvim kontaminantu
(Cl, Cd a Eu), které jsou pro tento typ betonu typické a také obsahem vodiku. SloZeni je
ureno pfirodnimi materialy, z nichZz byl beton vyroben a také postupy pouZzitymi pfi jeho
vyrobé. SloZeni betonu ma vliv nejen na radionuklidy vznikajici nasledkem reakce
S neutrony, ale i zménu spektra neutrond. Oba problémy jsou navic vzdjemné zavislé.

Z dat poskytnutych dodavatelem bloku biologického stinéni bylo moZzné stanovit pouze jeho
hustotu, ktera byla 2,280 g/cm3. Detailni prvkové sloZzeni betonu (viz Tab. 5) bylo pro Gcely
vypoctu spektra neutrond pfevzato z benchmarkovych experimentl provadénych na reaktoru
LR-0, jejichz cilem bylo studovat vliv betonu pouzitém v JE Temelin na spektrum neutronu.

Pro vypocet produktd aktivace bylo pouZzito jiné sloZzeni betonu, které vychazelo z kompendia
Gesh et al (2017), s hustotou upravenou tak, aby odpovidala hustoté 2,280 g/cm?®. Jedna se
o standardizované sloZeni serpentinovych beton doporuéeny pro Gcely vypocta. Do tohoto
sloZeni byly uméle pfidany kontaminanty kobaltu a europia podle dokumentu Carrol (2001) a
chloru podle dokumentu National Ready Mixed Concrete Association (2017). SloZeni betonu,
které bylo ur€eno pro vypocty produktld reakci s neutrony je uvedeno v Tab. 6. Nicméné je
nutné konstatovat, Zze toto sloZzeni nemusi odpovidat pfesnému sloZeni serpentinového
betonu, ktery se nachazi ve zkoumaném segmentu z JE Greifswald.

Produkty reakce s neutrony v rdznych vrstvach betonu byly vypocteny pomoci kodu
ORIGEN. V ramci zjednoduSeni vypoctu byla uvaZzovana stejna hustota toku neutrond na
vnitfnim povrchu stinéni po celou dobu ozafovani. Jednalo se o hodnotu 7,26.10%? n.cm2.s?,
ktera byla pfevzata z dokumentace poskytnuté dodavatelem segmentu betonového stinéni.
Déle bylo zjednodu3ené uvaZzovano, Ze beton byl vystaven tomuto neutronovému toku po
dobu 219 dnd, hodnota byla odhadnuta na zakladé provoznich Udajd poskytnutych
dodavatelem betonového bloku. Rekonstrukce presného ¢asového prubéhu vykonu, a tim i
hustoty toku neutrond, nebyla vtomto pfipadé provedena z duavodu pfilisné casové
naro¢nosti vypoétu. Cas od ukonéeni aktivace do méfeni &ini 10 135 dn.

Tab. 5: SloZeni serpentinu pouzité pfi vypoctu spektra neutrond

Izotop Hmotnos:[nl' Izotop Hmotnos:[nl'
zastoupeni (%) zastoupeni (%)
H-1 0,9298 Cr-53 0,0425
Cnat 0,9004 Cr-54 0,0099
0O-16 46,4827 Mn-55 0,0025
Na-23 0,1558 Fe-54 0,0657
Mg-24 7,5116 Fe-56 0,2189
Mg-25 0,9906 Fe-57 3,5639
Mg-26 1,1342 Fe-58 0,0838
Al-27 1,8237 Fe-59 0,0113
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Si-28 14,1755 Fe-60 0,0632
Si-29 0,7450 Fe-61 0,0252
P-31 0,5072 Fe-62 0,0011
S-32 0,0261 Fe-64 0,0036
K-39 1,0123

K-40 0,4399

K-41 0,0001

Ca-40 0,0334

Ca-42 18,3552

Ca-43 0,1286

Ca-44 0,0275

Ca-46 0,4344

Ca-48 0,0009

Tab. 6: Slozeni serpentinu pouzité pi vypoctu produktd aktivace neutrony (Gesh et al (2017); Carrol
(2001); National Ready Mixed Concrete Association (2017))

Atomové hustota Atomové hustota

Izotop Izotop

(102%cm?3) (102%cm?3)

H-1 2.1869E-02 Cr-50 1.0537E-06
Cnat 1.0491E-04 Cr-52 2.0319E-05
O-16 4.4324E-02 Cr-53 2.3040E-06
Na-23 2.4659E-04 Cr-54 5.7352E-07
Mg-24 6.0790E-03 Fe-54 4.4823E-05
Mg-25 7.6959E-04 Fe-56 7.0362E-04
Mg-26 8.4732E-04 Fe-57 1.6249E-05
Al-27 9.8032E-04 Fe-58 2.1626E-06
Si-28 9.5136E-03 Co-59 7.3373E-08
Si-29 4.8308E-04 Eu-151 1.5715E-09
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Si-30 3.1845E-04 Eu-153 1.7155E-09
K-39 1.3519E-04 CI-35 6.7321E-06
K-40 1.6961E-08 CI-37 2.1516E-06
K-41 9.7570E-06
Ca-40 2.2851E-03
Ca-42 1.5251E-05
Ca-43 3.1822E-06
Ca-44 4.9171E-05
Ca-46 9.4283E-08
Ca-48 4.4078E-06

5.3 Srovnani experimentalnich a vypo ¢étenych hodnot

Na zakladé vySe uvedenych udaja byly provedeny prvni zjednoduSené vypoctové analyzy.
Ty poslouzily pro ovéfeni experimentalné ziskanych vysledkd radiochemickych analyz.
Samotny postup méfeni a jeho vysledky jsou shrnuty v kapitole 4.

Srovnani vypoctenych a experimentalnich hodnot je uvedeno pro jednotlivé pozice v Tab. 7
az Tab. 12.

Tab. 7: Experimentdlni a teoretické vysledky analyzy vzorku 659/17 (50 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Aceor. (BO/Q) CIE
%Co 282,57 + 3,06 97,77 0,35
1By 45,73 £ 4,46 1363,97 29,83
4y 3,03+£0,40 60,63 20,01
36Cl 2,04 £0,24 6,62 3,25
4Ca 2,20+ 0,47 62,39 28,36

14C (kyselina) 0,490 + 0,039

14C (spalovani) 3,78 - -
14C (taveni) 3,57+0,12
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Tab. 8: Experimentdlni a teoretické vysledky analyzy vzorku 660/17 (150 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Aceor. (B0/Q) CIE
Co 299,62 £ 2,94 18,33 0,06
1522y 50,01 £ 4,38 231,6 4,63
140 2,97 +£0,34 16,55 5,57
36Cl 0,73+0,13 1,16 1,59
4Ca 2,60+£0,51 11,08 4,26

14C (kyselina) 0,361 + 0,030

14C (spalovani) - - .

14C (taveni) 0,858 + 0,064

Tab. 9: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 661/17 (250 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Aceor. (B0/Q) CIE
®Co 88,73 + 8,66 3,66 0,04
152Ey 20,85+ 1,76 41,69 2,00
U 0,98 £ 0,10 4,17 4,26
36Cl 0,118 £ 0,027 0,219 1,86
4Ca 0,44 £ 0,27 2,13 4,84

14C (kyselina) 0,035 + 0,008

1C (spalovani) - - -

1C (taveni) 0,190 + 0,048
Tab. 10: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 662/17 (350 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/g) Acor. (Ba/Q) CIE
®Co 19,81+ 2,04 0,81 0,04
1522y 3,70 £0,17 9,21 2,49
U 0,167 £ 0,018 0,89 5,33

36Cl 0,056 £ 0,017 0,048 0,86
4Ca 0,54 £0,22 0,48 0,88
14C (kyselina) < 0,027

1C (spalovani) - - -

1C (taveni) 0,093 + 0,047
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Tab. 11: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 663/17 (450 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/Q) Aceor. (BO/Q) C/E
8Co 4,21 +0,42 0,04 0,01
1522y 1,08 £ 0,094 0,58 0,54
1540 0,0430 £ 0,0,0068 0,03 0,70
36Cl 0,0163 0,003 0,18
4Ca <0,39 0,13 -

1C (kyselina) 0,026

14C (spalovani) - - -
14C (taveni) 0,071
Tab. 12: Experimentalni a teoretické vysledky analyzy vzorku 664/17 (550 mm)

Radionuklid Aexp. (Ba/Q) Acor. (Bg/Q) CIE
Co 0,926 £ 0,114 0,0047 0,01
152Ey 0,231 £ 0,026 0,0643 0,28
140 0,0126 + 0,0020 0,0032 0,25
36Cl <0,018 0,0003 -
4Ca <0,35 0,04 -

14C (kyselina) < 0,030

14C (spalovani) - - -
14C (taveni) < 0,066

5.4 Zhodnoceni vysledk U

Z vysledk(l uvedenych v predchozi kapitole (5.3) vyplyvd neshoda mezi méfenymi a
vypoctenymi hodnotami.

Oproti pavodnim vypoétim (pouzita jedna Uroven hustoty toku, a tedy konstantni prabéh
ozafovaci historie betonu) byla neshoda vyrazné sniZena (cca o dva fady) diky presnéjSimu
popisu modelované ozafovaci historie betonu. K tomuto Uc€elu poslouZila historie provozu
bloku uvedena v provoznim diagramu (viz Obr. 1 v kapitole 2.2). Historie ozafovani betonu
byla rekonstruovana v maximalni mozné mife podle tohoto diagramu.

V soucasnosti je hlavnim zdrojem rozdilu mezi vypoltenymi a experimentalné uréenymi
hodnotami neznamé sloZeni betonu. SloZeni pouZzité ve vypoctech vychazelo z doporuceni
nalezenych v dokumentu Gesh et al (2017), sloZeni pfimési (Cl a Eu) bylo odhadnuto na
zékladé hodnot pouzivanych v literatufe Carrol (2001) a National Ready Mixed Concrete
Association (2017). Nicméné toto slozeni se muze od skute¢ného znacéné lisit.

Z tohoto duvodu by bylo pfinosné provést chemické nebo jiné (napf. NAA) analyzy, které by
pomohly upfesnit sloZzeni betonu a zpfesnit tak vypodtovy model. Vhodné by bylo, co
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nejpfesnéji urCit nejen primarni mnozstvi pfimési, ale také prvkd vedoucich k produkci
vybranych kritickych radionuklida (**C a #!Ca), kterymi jsou napfiklad dusik nebo vapnik. Pfi
vypoctech nebyla vibec zaznamenana produkce uhliku **C, coz Ize vysvétlit tim, Ze dusik
nebyl uveden v chemickém sloZeni betonu a tudiZz nebyl zadan do vypocetniho modelu.
Pritom reakce *N(n,p)**C je o vice jak tfi fady pravdépodobné;jsi nez reakce *C(n,y)**C.

Z pohledu vypoctu je, kromé pfimeési, dulezité také znat mnozstvi vodiku, ktery ma vliv na
spektrum neutrond. Ocenit tento vliv Ize na zakladé informaci z dostupné literatury a
provedeni potfebné citlivostni analyzy, kterd vSak je Casové naroCna. Vypocet spektra
v jednotlivych vrstvach betonu trva pfiblizné 21 dnd. Nicméné i tato analyza by byla pfinosna.

5.5 Srovnani experimentalnich hodnot s predikcemi p ro JE

Dukovany

Ziskané experimentalni hodnoty z radio-chemickych analyz biologického betonového stinéni
reaktorové nadoby 5. bloku JE Greifswald mohou poslouZzit k ovéfeni vypodtovych predikci,
které byly zpracovany v ramci navrhu zpusobu vyfazovani z provozu JE Dukovany. Na 5.
bloku JE Greifswald byl provozovan stejny typ jaderného reaktoru (VVER-440/213), jako jsou
provozovany v JE Dukovany.

Vysledky vypoctl aktivacnich produktd v technologickych ¢astech reaktoru JE Dukovany
jsou zpracovany v dokumentu EGP Invest (2012). Pro Ucely srovnani s vysledky z analyz
biologického betonového stinéni z JE Greifswald byly vybrany v dokumentu EGP Invest
(2012) hodnoty aktivit radionuklidu, které jsou oCekavany v pfipadé zahajeni okamzitého
vyfazovani JE Dukovany z provozu. Jedna se 0 vyfazovani po dosaZzeni projektové
Zivotnosti elektrarny, tj. 30 let. Vybrany byly pouze radionuklidy, které byly identifikovany i
v analyzovaném biologickém betonovém stinéni JE Greifswald. V pfipadé JE Greifswald byly
pouzity hodnoty z analyzy vzorku €. 659/17 (nejblize reaktorové nadobég). Srovnani hodnot
aktivit téchto radionuklidd je provedeno v Tab. 13.

Tab. 13: Prehled aktivacnich produktd a jejich aktivit v pfipadé serpentinového betonu pouzitého na
JE Greifswald (experimentalné zjiSténa data — AGreifswald) a na JE Dukovany (teoretické hodnoty -

Ajepy).

Radionuklid Acreitswaid (B0/Q) Aseou (Bg/Q) AGreitswald / AseDU
8Co 282,57 + 3,06 102 2,77
36Cl 2,04 £0,24 0,101 20,20
4Ca 2,20 £ 0,47 4 240 5,19:10
1C (kyselina) 0,490 + 0,039 1,35.1C°
14C (spalovani) 3,78 364 1,04.1¢
14C (taveni) 3,57 +0,12 9,80.20
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Jak vyplyvd zTab. 13, nebyly vanalyzdch provedenych pro JE Dukovany zjiStény
radioizotopy °?Eu a ™*Eu. Tyto vzacné zeminy, které se obvykle nachazeji jako pfimés
v serpentinovych betonech, nebyly zfejmé ve vypoctech pro JE Dukovany uvazovany.

Abychom mohli provést korektni srovnani vySe uvedenych hodnot, bylo by nutné prepodcitat
(korigovat) aktivity radionuklid( zjisténé v pfipadé JE Greifswald na historii ozafovani betonu
v JE Dukovany, nebo opacné. 5. Blok JE Greifswald byl v provozu nékolik desitek dnu
s maximalné dosazenym vykonem 220 MW, Oproti tomu analyzy provedené pro JE
Dukovany odpovidaji 30-letému provozu elektrarny na maximalnim vykonu. Nicméné i bez
téchto korekci, Ize vysledovat v uvedenych datech prekvapivé odliSnosti.

V prvé fadé je pozoruhodny rozdil v aktivité ¢°Co, ktera je v pfipadé JE Greifswald vy3si (cca
3x) nez v pfipadé JE Dukovany. Tento radionuklid ma nejkratSi polo¢as pfemény (T1. = 5,27
let) ze vSech porovnavanych, a proto by se jeho aktivita méla v pfipadé JE Dukovany blizit
saturované aktivité a zaroven by méla vyssi i z davodu vyssiho ozafovaciho vykonu. Taktéz
aktivita *Cl je v pfipadé JE Dukovany vyrazné nizsi (cca 20x), nez v pripadé JE Greifswald,
prestoZze se u JE Dukovany jednd o delSi dobu ozafovani i vys3i vykon. Tyto skute¢nosti by
mohly indikovat pfekvapivé vyrazné niz$i mnoZstvi pfimési °Co a %Cl v serpentinovém
betonu, ktery byl pouzit v JE Dukovany. Naopak aktivita **C je v pfipadé JE Dukovany o dva
az tfi rady vySSi (viz Tab. 13), nez v pfipadé JE Greifswald. To mGze byt zplsobeno jak
vyrazné delSi dobou ozafovani, tak i vy$Sim vykonem v pfipadé JE Dukovany. Nicméné
s ohledem na reakce vedouci ke vzniku **C a jejich uc¢inné prurezy, je hodnota aktivity tohoto
radionuklidu v pfipadé JE Dukovany piekvapivé vysoka.

Cilem tohoto dil¢iho projektu je ovéfit tdaje pro vypocet zdrojového ¢lenu pro bezpelnostni
rozbory hlubinného ulozisté pro biologické stinéni reaktoru jako zdroje RAO nepfijatelného
do pripovrchovych UloZist, se zvlastnim zfetelem k obsahu radionuklidi #C, 4'Ca a **Cl. K
tomuto Uc€elu byla vyuZita unikatni moznost destruktivni radiochemické analyzy realnych
vzorkl ozafeného betonu, pochazejici zvyfazovaného 5. bloku jaderné elektrarny
Greifswald, ktera byla stejného typu jako je jaderna elektrarna Dukovany.

Byly odebrany vzorky v mistech s odliSnou vzdalenosti od reaktorové nadoby a provedeny
radiochemické analyzy téchto vzorkl. Byly zméfeny tyto radionuklidy: #C, 3¢Cl, “'Ca, ®Co,
152,184, Aktivity téchto radionuklidd byly porovnany s vypoétenymi hodnotami pfimo pro JE
Greifswald, provedenymi vramci tohoto projektu, a s hodnotami pro JE Dukovany
napoctenymi v dokumentu EGP Invest (2012).

Namérené a modelov € vypo €tené hodnoty aktivit vybranych radionuklid U jsou ve
vzajemném rozporu, ktery vp Fipadé nékterych radionuklid G dosahuje aZz nasobk U
jednoho Fadu. S ohledem na zp fesnény model oza fovaci historie betonu, spo ¢&iva
hlavni neur €itost v nep fesném popisu sloZeni betonu. Aby mohla byt experime ntain é
zjisténa data s dostate €nou pFesnosti vypo €tové oveérena, je nutné ur it prFesné
sloZeni zkoumaného betonu. Toho Ize docilit pouze n  a zéklad & dodate énych analyz
(viz kapitola 5.4.).
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Citace vnitfnich predpisu CAL-ZL:

PP 2405 269 Provedeni nestandardni cinnosti: Pro praci se zvySenym radiacnim rizikem
pfi vzorkovani biologického stinéni reaktoru — betonovy blok Greifswald*”

SOP R-01 Stanoveni aktivity izotopd - z&fi¢d gama - metodou gama spektrometrie
s vysokym rozlisenim

SOP R-18 Stanoveni aktivity 36Cl metodou kapalinoveé scintilacni spektrometrie

SOP R-05 Stanoveni aktivity 14C kapalinovou scintilacni spektrometrii

LP CA-41 Stanoveni 41Ca ve vzorcich z provozu jadernych elektraren a okoli metodou

gama spektrometrie s vysokym rozliSenim (neakreditovany postup)
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