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Uvod

Zatial’ ¢o vicSina v sucasnosti prevadzkovanych jadrovych elektrarni (JE) bola pdvodne
pléanovana na 30 az 40 rokov prevadzky, tak v skutoCnosti neexistuje pevne stanoveny
technicky limit, ktory by obmedzoval ich zivotnost’. Prevadzkovanie JE nad ramec ich pdvodne
planovanej Zivotnosti je v sucasnej dobe uz bezna prax, priCom kazda jedna elektraren musi
najskor prejst’ procesom licencovania, kde sa posudi bezpecnost' a ekonomickd vyhodnost
eventualneho prediZenia Zivotnosti. PrediZenie Zivotnosti JE bolo uz viackrat Gspesne
demonstrované a stale viac a viac je medzinarodne povazované za logické a Standardné rieSenie
do buducnosti. Kl'icovy nastroj pre zabezpecenie ekonomickej vyhodnosti a efektivnej
implementécie projektov predlZzovania zivotnosti JE je vytvorenie programu riadenia zivotnosti
elektrarne. Program riadenia Zivotnosti elektrarne sa snazi identifikovat’ vSetky faktory a
poziadavky vplyvajice na Zivotnost’ zariadeni a komponentov elektrarne za i¢elom dodrzania
bezpecnosti a optimalizacie vykonu elektrdrne. Kombinuje monitoring starnutia s
ekonomickym planovanim, riesi problémy stvisiace s predlzovanim Zivotnosti JE a poskytuje
prevadzkovatel'ovi potrebné informacie tykajucich sa moznosti prevadzkovania elektrarne nad
ramec jej planovanej zivotnosti. Kritickym prvkom pri zabezpeceni jadrovej bezpec¢nosti je
tlakova naddoba reaktora (TNR). TNR je z hl'adiska riadenia starnutia elektrarne povazovana za
nevymenitelny komponent, ¢o znamend, ze v pripade vyraznej degradicie mechanickym
vlastnosti méze byt limitujicim prvkom Zivotnosti celej JE. Poc¢as prevadzky je TNR vystavend
mnohym degradacnym mechanizmom ako st vysoka teplota a tlak, kor6zia a hlavne radia¢né
poskodenie. Z tohto dovodu je dolezité neustdle monitorovat’ stav TNR ako aj predpovedat’
progres degradécie v priebehu d’alSich rokov prevadzky. Je vSeobecne zndme, ze hlavnym
degradatnym mechanizmom TNR pocas prevadzky jadrového reaktora je poskodenie
mikro$truktiry sposobené neutronovym Ziarenim. Tradi€né metddy skimania radiaéného
poskodenia materidlov su zaloZené na urychlenom oZarovani vzoriek v komerénych alebo
experimentalnych reaktoroch. Takto vykonavané experimenty st ¢asovo aj finan¢ne naro¢né,
vyzaduju Specialne povolenia a zariadenia ako aj vykazuji zostatkovl radioaktivitu. Toto
vSetko komplikuje meranie a vyhodnotenie udajov a cely proces skimania sa stava malo
efektivny. Z tohto dovodu je potrebné hladat’ alternativne techniky skumania radia¢ného
poskodenia konStrukénych materidlov. TNR. Jednou z takychto metdd je simulécia
neutronového Ziarenia pomocou protonove] implantacie, ktora poskytuje rychlejsi, lacnejsi,
mene] nebezpeny a opakovatelny sposob skiimania zdkladnych procesov radia¢ného
poskodenia [1].

Ciele dizertac¢nej prace
Této dizerta¢na praca bola zamerana na nasledujuce ciele:

% Skumanie protonovej implantacie ako potencialnej ndhrady neutréonového ozarovanie
vo vzorkach ocele 15Kh2ZMFAA.
» Potvrdit’ schopnost’ protonovej implantacie vniest do materialu poskodenie
krystalovej mriezky detekovatel'né konvencnymi PAS technikami.
» Porovnat’ vhodnosti pouzitia konkrétnych PAS technik v zavislosti od energie
implanta¢nych proténov.



» Simulacia poskodenia krystalovej mriezky pomocou pocitacového programu
SRIM a nésledné porovnanie s experimentalnymi vysledkami z PAS.

% Stanovit' najvhodnejSej teploty zihania pre protonmi implantované vzorky ocele
15Kh2MFAA.
» Uskutocnit zihanie implantovanych vzoriek pri teplotach mensich a vacsich ako
teplota zihania realnych tlakovych nadob reaktora.
» Porovnat’ mieru regeneracie kryStadlovej mriezky pri roznych teplotadch Zihania
pre protonmi a neutronmi oziarené materialy.

¢ Skamanie vplyvu chemického zloZzenia na radiaéné krehnutie oceli.
» Vplyv uhlika a pociatocnej mikrostruktary.
» Vplyv chromu.
» Vplyv minoritnych legujucich prvkov.
% Skumanie opatovného radiaéného krehnutia (re-embrittlement) po tepelnom zihani.
» Porovnat’ radia¢nti odozvu oceli pri opdtovnom ozarovani neutronmi a
protonmi.

1 Sucasny stav problematiky

1.1 PredlZovanie Zivotnosti TNR

Na konci roku 2019 bolo 292 reaktorov na svete starSich ako 30 rokov (obr. 1.1), ¢o
predstavuje viac ako 65% komercnych energetickych reaktorov. Za posledné desatrocie bolo
do siete pripojenych iba 63 novych blokov. Prognézy v oblasti v jadrovej energetiky ukazuja,
ze v najbliz§ich 10 rokoch by na celom svete mohlo byt vyradenych z prevadzky az 160
reaktorov na zaklade ich povodne;j Zivotnosti. Bez prediZenia Zivotnosti by tak vyrobna kapacita
jadrovych elektrarni (JE) dramaticky poklesla v nasledujicom desatroc¢i. Toto je umocnené aj
faktom, Ze v dosledku havarie vo Fukushime Daiichi sa spomalila aj vystavba novych JE.
Predlzovanie zivotnosti existujucich JE je doleZité nielen z hl'adiska konkurencieschopnost’
jadrového priemyslu v krajindch OECD, ale aj z environmentalneho hl'adiska, ked’Ze existujuce
JE st schopné vyrabat’ Cistll, bezemisnu energiu pri nizkych a stabilnych nédkladoch na jednotku
vyrobenej energie.
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Obr. 1.1: Pocet reaktorov vo svete na zaklade ich veku. Stav ku koncu roku 2019 [2].

V sucasnosti uz niekol'ko jadrovych elektrarni, najmd 73 blokov v USA, ziskalo
povolenie na prediZenie Zivotnosti az na 60 rokov. Tento vyvoj sa velmi pozorne sleduje aj v
inych krajinach OECD. V mnohych krajinch (napr. Vo Franctzsku, Svajéiarsku) povolenie na
prevadzku nemd koniec z pravneho hl'adiska, ale moznost’ pokracovat’ v prevadzke je zaloZené
na vysledkoch pravidelnych bezpecnostnych kontrol. Prehl'ad programov predlZovania
zivotnosti vo vybranych krajinach je uvedeny v tabul’ke 1.1.

Ekonomicky aspekt predlzovania zivotnosti JE by mal brat’ do uvahy r6zne faktory a
parametre, ktoré odrazaji stcasné a buduce finan¢né naklady prevadzky, politické a
legislativne rizika, stav zariadeni a systémov elektrarne ako aj vSeobecnu ulohu jadrovej
energetiky v energetickej politike krajiny. Je potrebné poznamenat, ze pozitivny vysledok
ekonomickej analyzy nemusi nutne znamenat’, ze jadrova elektraren dostane povolenie na
pokracovanie v prevadzke aj po skonceni pdvodnej zivotnosti resp. termine povolenom
dozornym orgdnom. Kone¢né rozhodnutie vSak patri dozornému organu, ktory posudi, ¢i
elektraren spiiia poziadavky na bezpeénu prevadzku a &i jej je mozné udelit povolenie na d’alsiu
prevadzku. Kritéria, ktoré hodnotia ekonomické aspekty predlzovania zivotnosti JE si vyzaduju
zohl'adnenie ako ekonomickych tak aj technickych charakteristik samotného procesu
predizenia prevadzky nad ramec projektovanej Zivotnosti.



Tab. 1.1: Legislativny pristup k previdzke a prediZovaniu Zivotnosti JE [3].

Krajina Typ prvotnej Di?ka Poznamky k prvotnej Di?ka novej Poznamky k novej/obnovene;j
licencie prvotnej licencii /obnovene;j licencii
licencie licencie
Argentina c.o. 10 rokov Pldnovana doba Zivota 10 rokov Celkové PZ 0 20-30 rokov
JE 30 rokov
Belgicko C.N. C.N. Planovana doba Zivota 10 rokov Udelend licencia na PZ trom JE o
JE 40 rokov 10 rokov
Kanada c.o. 10 rokov  Planovana doba Zivota 10 rokov -
JE 30 rokov
Ceska rep. C.N. C.N. Planovana doba Zivota C.N. Bez limitu, ak JE spini PBK
JE 30 rokov
Finsko c.o. 30/ 40 Zavisi od projektovanej 20 rokov Bez limitu na pocet PZ
rokov Zivotnosti JE
Francuzsko C.N. C.N. Planovana doba Zivota C.N. Bez limitu, ak JE spini PBK
JE 40 rokov
Madarsko c.o. 30 rokov Podla projektovanej 20 rokov Umozfuje 1 PZ
Zivotnosti JE
Japonsko c.o. 40 rokov - 20 rokov Umoizniuje 1 PZ
Koérea C.o. 30,40 a Podla projektovanej 10 rokov Bez limitu na pocet PZ
60 rokov Zivotnosti JE
Holandsko CN. C.N. Planovana doba Zivota Y -
JE 40 rokov zavislosti
od
pripadu
Rumunsko c.o. 30 rokov Podla projektovanej vV Bez limitu na pocet PZ
Zivotnosti JE zavislosti
od
pripadu
Rusko c.o. 30 rokov Podla projektovanej \ Bez limitu na pocet PZ
Zivotnosti JE zavislosti
od
pripadu
Slovensko C.N. C.N. Ses C.N. Bez limitu, ak JE spini PBK
Slovinsko c.o. 40 rokov Podla projektovanej 10 rokov Umoziiuje 2 PZ
Zivotnosti JE
Spanielsko c.o. 10 rokov Planovana doba Zivota 10 rokov V zdvislosti od pripadu
JE 40 rokov
Svédsko C.N. C.N. Planovana doba Zivota C.N. Bez limitu, ak JE spIni PBK
JE 40 rokov
Svajciarsko ¢ C.N. — C.N. Bez limitu, ak JE spini PBK
Ukrajina c.o. 30 rokov Podla projektovanej 10-20 Bez limitu na pocet PZ
Zivotnosti JE rokov
Spojené C.N. C.N. — C.N. Bez limitu, ak JE spini PBK
kralovstvo
USA c.o. 40 rokov - 20 rokov Bez limitu na pocet PZ

V praxi je prediZenie Zivotnosti mozné iba vtedy, ak bola vykonana prisluina
bezpecnostnd analyza a jadrova elektrarenn splnila vSetky poziadavky. Po splneni vSetkych
bezpecnostnych kritérii bude rozhodnutie o d’alSom postupe zalozené taktiez aj na ekonomickej
analyze predizenia Zivotnosti JE. V celkovej analyze pre posidenie moznosti predizenia
zivotnosti JE sa moze v zavislosti od krajiny prihliadat’ na nasledujtice kritéria [3]:

* Hodnotenie degradacie komponentov - hodnoti degradaciu systémov, zariadeni a
komponentov, ktoré by mohlo viest’ k naruseniu ich bezpe¢nostnych funkcii. Proces degradacie
zahffia mechanizmy ako su starnutie, radiacné a teplotné krehnutie, korézia a erdzia materialu
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procesy ako aj unavové procesy. Tieto degradacné mechanizmu vedu k strate mechanickych
vlastnosti ako aj funk¢nosti systémov a zariadeni. Riadenie degradacie pomaha zabezpecit', aby
systémy, zariadenia a komponenty, boli schopné vykonavat’ pozadované bezpecnostné funkcie
aj v pripade prediZenia Zivotnosti JE.

» Hodnotenie environmentalnych dopadov — ak to legislativa danej poZaduje tak
st¢astou procesu licencovania je aj analyza environmentalnych dopadov prediZenia Zivotnosti
JE. V analyze sa vyhodnocuju aspekty ako napr. vplyv palivového cyklu, spracovanie
radioaktivnych odpadov, vplyv na povrchové a podzemné vody, vplyv na kvalitu ovzdusia,
socioekonomické dopady ako kone¢né vyradenie JE z prevadzky.

» Prevadzkové skusenosti — prevadzkovatel JE by mal kontinudlne implementovat
skusenosti nadobudnuté pocas prevadzky ako aj skusenosti z prevadzkovania rovnakého typu
reaktora, podobnych typov reaktora ako aj vSeobecné skusenosti a znalosti prevadzkovatelov
jadrovych zariadeni doma aj v zahrani¢i. Taktiez by mal brat’ do uvahy aj vSeobecné skuisenosti
s pouzitymi materialmi, systémami, komponentmi a pod.

* ZlepSovanie bezpecnosti — neustala kontrola a zlepSovanie bezpecnosti je dolezitym
kritériom pre uspesné predizenie Zivotnosti JE. Medzi priklady konkrétneho zlep$enia
bezpecnosti patri napr. seizmické zodolnovanie budov a zariadeni (dosledok havarie vo
Fukushime), vymena Cerpadiel havarijnych systémov, pridanie zaloznych zdrojov elektricke;j
energie (aby nenastal total blackout), inStaldcia novych bezpe¢nostnych systémov a pod.

« Bezpecnost’ objektu JE — starsie JE nemusia byt navrhnuté tak, aby spiitali najnovsie
poziadavky na ochranu JE ako objektu. Prevadzkovatel’ musi byt schopny dokézat’, Ze JE je
dostatocne zabezpecena voci neopravnenym vniknutiam osdb ako aj objektov (protilietadlové
zabrany).

* Novovzniknuté problémy — redlny zaciatok d’alSej prevadzky moze nastat’ aj niekol’ko
rokov po podani Ziadosti o predizenie prevadzky, preto je potrebné aby prevadzkovatel' mal
vytvorené mechanizmy, ktoré budll reagovat’ na problémy vzniknuté pocas tejto doby.

1.2 Faktor ovplyviiujuci Zivotnost’ JE (krehnutie TNR)

Pocas prevadzky jadrovej elektrarne je vymenenych mnozstvo komponentov (Cerpadla,
potrubia, ventily, kéble, elektronika atd’.). Existuji vSak aj komponenty, ktoré sa povazuju za
nevymenitelné a ktorych Zivotnost’ udava aj celkovu Zivotnost’ jadrovej elektrarne. Takymto
komponentom je napr. tlakova nadoba reaktora.

Databaza

Zakladné mechanizmy radiaéného krehnutia TNR st dobre zname a potvrdené
experimentalnymi Udajmi ziskanymi z programov svedocénych vzoriek. V programoch
svedo¢nych vzoriek sa reprezentativne vzorky ocele ozaruji v kapsulach, ktoré st ulozené
Vv Sachte reaktora blizko aktivnej zony, kde je hustota toku neutrénov niekol’konasobne vyssia
ako pri TNR. Po stanovenom ¢asovom intervale sa tieto vzorky vyberu a nasledne sa testuji
réznymi experimentdlnymi metdédami ako st Charpyho test, skuSka lomovej huzevnatosti
a pod. Okrem programov svedo¢nych vzoriek sa uskutocnili taktieZ aj ozarovacie programy
Vv experimentalnych reaktoroch. V priebehu desatro¢i poskytli ozarovacie programy mnozstvo
experimentalnych tdajov pre Coraz rozsiahlejSiu databazu, ktora hra dolezitu tlohu pri
hodnoteni a predpovedani radiacného krehnutia oceli TNR ako aj pri skimani zdkladnych
mechanizmov krehnutia. Ked’ze planovana Zivotnost’ jadrovych elektrarni bola pévodne okolo
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30-40 rokov, tak aj pdvodné ozarovacie programy boli nastavené na takyto ¢as a tym padom,
7e aj napriek mnozstvu tidajov nazbieranych pocas desiatok rokov experimentov je databadza
Z prevadzkovych sktisenosti a oZzarovacich programov, ktoré by hodnotili moznosti prevadzky
JE nad 40 rokov relativne mala [4].

Mechanizmus radia¢ného krehnutia

Medzi hlavné mechanizmy radia¢ného krehnutia patri poSkodenie kryStalovej mriezky,
tvorba precipitatov s vysokym obsahom Cu alebo MnNi, ako aj segregacia P na hraniciach zfn.
Podr’a [5] je predpoklad, Ze radia¢né krehnutie materialov je spésobené tvrdnutim, ktoré vznika
ako dosledok radiacne indukovanych procesov spojenych s ozarovanim materialu. Medzi tieto
procesy, ktoré sposobuju radiacné krehnutie patri:

= Tvorba mriezkovych defektov v koliznych kaskddach spdsobenych vysoko
energetickymi neutrénmi. Takto sposobené defekty maju formu vakancii alebo zhlukov

vakancii a intersticialnych atomov (obrazok 1.2, a).

= ZvySena miera diftizie, ktora vedie k tvorbe zhlukov rozpustenych latok, k segregacii a

tvorbe precipitatov s vysokym obsahom medi alebo MnNi (obrazok 1.2, b).

= Tvorba defektov, ktoré brania v pohybe volnych dislokécii a naslednému tvrdnutiu
(obrazok 1.2, c).
» Radia¢ne indukovany posun tranzitnej teploty lomu (obrazok 1.2, d a obrazok 1.2, e).
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Obr.1.2: Zakladné mechanizmy radiaéného krehnutia materialov [5].

Radia¢ne indukovana zmena mechanickych vlastnosti

VysSie spomenuté mechanizmy radiacného krehnutia sposobuju, Ze s rastucou
fluenciou neutrénov rastie radia¢ne indukované tvrdnutie a krehnutie oceli, ¢o spdsobuje posun
tranzitnej krivky krehkého lomu smerom k vyS§im teplotdm. Prispevok jednotlivych
mechanizmov na celkovy posun tranzitnej krivky je znadzorneny na Obr. 1.3.
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Obr. 1.3: Posun tranzitnej krivky a prispevok jednotlivych mechanizmov radiaéného
krehnutia v zavislosti od fluencie neutronov [23].

V komerénych l'ahkovodnych tlakovych reaktoroch sa hustota toku neutrénov pohybuje
v rozmedzi od 10° do 102 n.cm2.s? a celkova fluencia je na arovni 10! n.cm™. Do tychto
hodnot sa vSak nepocitaju vSetky neutrdny, ale len tie, ktorych energia je vyssia ako stanovena
hranica. Pre reaktory v zapadnych krajinach je tato hodnota stanovena na energie neutrénov
>1MeV, zatial’ ¢o pre reaktory typu VVER je tato energia 0,5 MeV. Tlakové nadoby reaktorov
su prevadzkované v rozmedzi teplot od ~ 260 do ~330°C. Radia¢ne indukované defekty sa
spolu s bezne vyskytujucimi sa defektami krystalovej mriezky spravaju ako prekazky, ktoré
blokuji pohyb volnym dislokaciam, ¢im dochadza k tvrdnutiu oceli (narast medze sklzu)
a k radiacnému krehnutiu (posun tranzitnej krivky). S narastom neutrénového oziarenia rastie
aj pocet radiatne indukovanych defektov, ¢im nastdva d’al§i posun medze sklzu a posun
tranzitnej krivky, ¢o znamend, ze ku krehkému lomu dochadza pri vys$sich teplotach. Pri
niektorych typoch oceli dochadza aj k radiacnému krehnutiu bez predchadzajiaceho stvrdnutia.
K tomuto javu dochédza v dosledku radiacne indukovanej segregacie atomov na hraniciach zfn.
Tento jav je charakteristicky hlavne pre ocele s vysokym obsahom fosforu [6].

Vplyv chemického zlozenia

Medzi chemické prvky, ktoré maju najvacsi vplyv na radia¢nt odozvu oceli su nikel,
fosfor a hlavne med’ [4]:

e Med patri medzi prvky, ktoré maji najnepriaznivejsi i€inok na radia¢né krehnutie oceli
tlakovych nadob reaktora. Tento negativny efekt sa zacina prejavovat’ pri obsahu medi
asi 0,04% a zosilnie pri obsahoch nad 0,1%. Od 70. rokov bol preto celkovy obsah medi
v oceliach TNR a v ich zvarovych kovoch obmedzeny na maximalnu hodnotu 0,1%.

o Utinky niklu na radiaénii odozvu oceli sa intenzivne skiimaji od za¢iatku 80. rokov.
Tento prvok ma silny a zatial' nie Uplne vysvetleny nepriaznivy vplyv na radiacne
krehnutie oceli TNR. Nepriaznivy efekt niklu zafina byt velmi vyznamnym pri
obsahoch niklu v oceliach vyssom ako 1 alebo 1,2%. Tento efekt sa d’alej synergicky
zvysuje s narastajicim obsahom medi v oceliach.

e Fosfor ma dobre zname nepriaznivé ucinky na tepelné starnutie feritickych oceli kvoli
svojej nachylnosti k segregacii na hraniciach zfn. Tento jav je obzvlast vyznamny v
teplotnom rozmedzi 350 az 600 °C. Na znizZenie tychto neZiaducich vplyvov bolo
chemické zlozenie feritickych oceli optimalizované (Specifikacia obsahu P, pridanie Mo
atd’.). Paralelne bolo vyvinutych aj niekol’ko modelov na predpovedanie obsahu fosforu
na hraniciach zfn. Aj napriek optimalizacii chemického zloZenia oceli z dovodu
nepriaznivého vplyvu fosforu na tepelné starnutie bol na zaciatku 70. rokov 20. storocia
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odhaleny aj jeho nepriaznivy vplyv na radia¢né krehnutie oceli TNR. Vyskumy ukazali,
ze pri koncentracidch vysSich ako 0,015% dochadzalo s narastom obsahu fosforu aj
k vyraznému posunu tranzitnej krivky. Avsak nebol zaznamenany Ziadny vyznamny
vplyv na tvrdost’, resp. posun medze sklzu, z ¢oho vyplyva, ze k radia¢nému krehnutiu
dochadza vplyvom segregacie atomov fosforu na hraniciach zfn. Experimentalne
vysledky su vSak nedostatocné na to, aby bolo mozné jednoznacne urcit’ zavislost’ P
segregacie od parametrov ako je davkovy prikon alebo teplota ozarovania. Od zaciatku
70. rokov je koncentracia fosforu v oceliach TNR a zvarovych kovoch obmedzena na
maximalnu hodnotu 0,015%. Pri reaktorovych oceliach je odporicand koncentracia
fosforu menej ako 0,008%.

e Utinky manganu ako legujiiceho prvku v radiaéne namahanych oceliach TNR este
neboli dostatocne experimentalne preskimané a tym padom jeho vplyv na radiacné
krehnutie oceli nie je dostatocne objasneny. Avsak najnovsie vyskumy ukazuju, ze
mangan moze interagovat’ s radiacne indukovanymi precipitatmi medi alebo niklu. Bolo
dokazané, ze pre dany obsah niklu v oceli a pri konstantnych ostatnych parametroch,
vedie vysoky obsah mangdnu k ovela vic¢Siemu radia¢énému krehnutiu v porovnani
s ocel'ou s niz§im obsahom manganu (napr. ocel’ pre VVER-1000).

Vplyv hustoty toku neutrénov

Na urcenie vplyvu hustoty toku neutrénov na radiaéné krehnutie oceli TNR bolo
vykonanych viacero experimentov. Avsak interpretacia dostupnych tdajov nie je jednoznacna
z dovodu rozlicnych podmienok pri ozarovani pocas jednotlivych experimentov (rozdielne
hustoty toku neutronov, chemické zlozenie atd’.). Pre NiMnMo ocele, ktoré obsahuju
Standardné koncentracie Ni a Mn boli prijaté tri rozne zavery [6]:

e Pre ocele, ktoré obsahujli nizke koncentracie medi (menej nez 0,1%) nie je hustota toku
neutronov vyznamnym faktorom pri radianom krehnuti, ak je pod prahovou hodnotou
(® <102 n.cm?2st E>1MeV, T=290°C).

e Pre ocele, ktoré obsahuju relativne vysoké koncentracie medi a si oziarené relativne
nizkou fluenciou sa o¢akévaju tri priebehy v zavislosti od hustoty toku neutronov. Pre
vysoké hustoty toku neutrénov (® >7.10° n. cm2.s®, E > 1 MeV, T = 290°C) a nizke
hustoty toku neutréonov (tu neexistuje konsenzus na presni hodnotu) sa ocakéava
zavislost radiaéného krehnutia od hustoty toku neutrénov. Pre stredné hodnoty hustoty
toku neutronov sa neocakava zavislost’ radiacného krehnutia od hustoty toku neutrénov.

e Pre ocele, ktoré obsahuju relativne vysoké koncentracie medi a su oziarené relativne
vysokou fluenciou, vysledky naznacuju nezavislost' radiacného krehnutia z dévodu
precipitacie medi od hustoty toku neutrénov. Ak hustota toku neutronov nie je prili§
vysoka (® < 102 n.cm?s? E> 1 MeV, T = 290°C) tak radiaéné krehnutie z dovodu
precipitacie medi by malo byt nezavislé od fluencie neutréonov (obr. 1.3).

1.3 Zihanie

Kedze sa v tlakovej nadobe reaktora nachiddza obrovské mnozstvo radioaktivneho
materidlu, v pripade zlyhania nie je zdlohovana Ziadnym d’al§im systémom, jej zivotnost’ uruje
aj celu zivotnost’ jadrovej elektrarne, ked’Ze je prakticky nevymenitelnd, tak tlakova nadoba
reaktora patri medzi najdoleZitejsie a najkritickejsie komponenty v JE. Zivotnost tlakovej
nadoby reaktora je prakticky dana jej odolnostou voci zlyhaniu zapri¢inenému vznikom
krehkého lomu. Odolnost” voci vzniku krehkého lomu je urcena degradacnymi ucinkami
neutrénového Ziarenia. PrediZenie Zivotnosti JE z povodnych 30-40 rokov na 60-80 rokov
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prevadzky vedie aj k dvojnasobnému radiacnému zat'azeniu stien tlakovej nadoby reaktora.
Odhadované hodnoty celkovej fluencie neutrénov by mali vzrast’ z hodnot 1 az 5x10° n/cm?2
(>1 MeV) po 40 rokoch prevadzky na 2 az 10x10° n/cm2 po 80 rokoch [7]. Prechodova krivka
krehkého lomu je zobrazend na obr. 1.4. Pri nizkych teplotach tato krivka zobrazuje oblast’
krehkého lomu, pri vyssich teplotach oblast’ htizevnatého lomu a medzi tymito oblastami sa
nachadza prechodové oblast’ medzi krehkym a htzevnatym lomom. Vplyvom neutrénového
ziarenia tak v konstrukénych materialoch TNR dochédza k posunu tejto krivky (obr. 1.4), ¢o
ma za nasledok, ze ku krehkému lomu dochadza pri vyssich teplotach ako povodne resp. pri
danej teplote je mnozstvo energie potrebnej na prelomenie mensie.

Unirradisted L
1
|
|
|

Enesgy

Temperature

Obr. 1.4: Posun prechodovej krivky v désledku neutrénového ozarovania [8].

Pri prevadzke TNR tak vplyvom neutronového ziarenia dochadza k dvom javom. Za
prvé sa zuzuje oblast, v ktorej je dovolené prevadzkovat’ TNR (zavislost’ tlak-teplota) a za
druhé¢ to limituje Zivotnost TNR z hl'adiska, Ze prechodova teplota krehkého lomu nemdze byt
vyssia ako je teplota ur¢end z vypoctov tlakovo-teplotného Soku.

V pripade vyraznej degradiacie mechanickych vlastnosti materidlu tlakovej nadoby
reaktora je jedinou moznost'ou ako obnovit povodné mechanické vlastnosti TNR tepelné
zihanie. Pri tepelnom zihani sa cela tlakovd nadoba reaktora (bez vnutornych komponentov
tvoriacich AZ) zohreje na potrebnu teplotu pouzitim externého zdroja tepla, necha sa zotrvat
po urciti dobu a nasledne sa nechd pomaly vyhladnit. Obnoveniu mechanickych vlastnosti
TNR bola a je venovana zna¢na pozornost’, ked’Zze v rdmci predlZovania zivotnosti jadrovych
elektrarni sa mnohé JE priblizuji limitnej teplote pre tlakovo-teplotny Sok.. Tabulka 1.2.
zobrazuje prehl'ad Zihanych TNR vo svete.

Pri Zihani tlakovych nadob reaktorov VVER-440 bolo pouzité odporové zariadenie v
tvare prstenca s vyhrevnymi telesami po vonkajSom obvode (obr. 1.5). Zakladné parametre st:
priemer 4,27 m, vySka 10 m, védha 60 t a celkovy inStalovany vykon vyhrevnych telies 500 kW.
Elektrické napdjanie tohto zariadenia je z elektrickych rozvodov hlavnych cirkula¢nych
cerpadiel (6 kV). Teplota Zihania bola navySena na 475°C -0°C+25°C z povodnej teploty
450°C, ktora bola aplikovana na prvé Zihania tlakovych nadob reaktora, zatial’ ¢o doba vydrze
168 h (1 tyzden) poklesla na 150 h. Trend ndhrevu pri zihani bol 20°C za hodinu a trend
chladnutia bol medzi 20-30°C za hodinu [9].
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Tab. 1.2: Zoznam vyzihanych TNR vo svete [10].

Temperatureltime m

Novovoronezh-3 1987 430420 °C/168h

Armeniya-1 1988 450450 °C/168h No
Greifswald-1 1988 475+15 °C/150h No
Kola-1 1989 475415 °C/150h No
Kola-2 1989 475115 °C/150h No
Kozloduy-1 1989 475415 °C/150h No
Kozloduy-3 1989 475415 °C/150h Yes
Greifswald-2 1990 475115 °C/150h No
Greifswald-3 1990 475415 °C/150h Yes
Novovoronezh-3 (re-anneal) 1991 475+15 °C/150h No
Novovoronezh-4 1991 475+15 °C/150h No
Kozloduy-2 1992 475415 °C/150h No
J. Bohunice-2 1993 475-503 °C/160h Yes
J. Bohunice-1 1993 475-496 °C/168h Yes
Loviisa-1 1996 475415 °C/100h Yes
Rovno-1 2010 475415 °C/150h Yes

Obr. 1.5: Schéma Zihacieho zariadenia pre reaktory VVER-440 (vlavo) a skuto¢né zariadenie
pouzité v JE Bohunice (vpravo) [9].
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1.4 |6nova implantdcia

Vyskum radia¢ného poskodenia materidlov sa uskutocfiuje pomocou roéznych
energetickych Castic: neutronov, elektronov, I'ahkych alebo tazkych i6nov. I6nova implantacia
sluzi na lepSie pochopenie ucinkov neutrénového ozarovania v radiatne namahanych
komponentoch reaktora ako je napr. TNR. V poslednych rokoch vzrastol zaujem o aplikaciu
ionovej implantacie vo vyskume radiaéného poskodenia materialov. Uroveii poskodenia a
zmeny mikroStruktury materialu, a teda miera, do ktorej ibnova implantacia emuluje ozarovanie
neutronmi, zavisi najmé od typu Castic a miery poskodenia. Pouzitie i6novej implantacie na
Studium radia¢ného poskodenia poskytuje viaceré vyhody oproti experimentom, kde je pouzité
klasické neutronové ozarovanie. Tato technika pontka okrem enormnej Gispory Casu a penazi
aj potencial na poskytnutie odpovedi na otdzky tykajucich sa zédkladnych procesov radia¢ného
poskodenia. Simulécia radiacného poskodenia pomocou i6nov umoznuje I'ahko menit’ rézne
parametre ozarovanie, ako st ddvka, davkovy prikon a teplota v Sirokom rozmedzi hodnét.
Bezné experimenty, ktoré vyuzivaju neutronové ozarovanie v experimentalnych reaktorov
vyzaduju 1 az 3 roky ozarovania v reaktore na to, aby sa dosiahla pozadovana tiroven fluencie
neutréonov. Tieto experimenty sa vSak d’alej predlzujii o minimalne jeden d’alsi rok, ktory tvori
Cas potrebny na vyvoj a pripravu kapsul, ¢as na obtaznejSiu manipuldciu so vzorkami v tzv.
horticich komorach a hlavne aj o ¢as, ktory je potrebny na znizenie radioaktivity skimanych
vzoriek. Vysledkom je, Ze jediny cyklus od ozarovania cez analyzu mikrostruktiry az po
testovanie mechanickych vlastnosti moZe trvat’ tri aZ pit’ rokov. Takato dlha dizka cyklu
neumozinuje iteraciu ozarovacich alebo materidlovych podmienok, ktorda je kritickd pre
akykol'vek experimentalny vyskumny program. Dlhy ¢as potrebny na navrh a oZarovanie tieZ
znizuje flexibilitu pri zmene podmienok oZarovania, ked’ budl k dispozicii nové udaje. Kvoli
dlhému ¢asu cyklu, poZiadavkam na Specialne zariadenia a Specialnu manipulaciu so vzorkami
st aj finan¢né naklady na experimenty s neutronovym ozarovanim vel'mi vysoké. Ionova
implantacia akéhokol'vek typu zriedka vyZaduje viac ako niekolko desiatok hodin, aby sa
dosiahli trovne poSkodenia v rozmedzi 1-10 dpa. OZarovanie i6nmi produkuje malti alebo
ziadnu zvySkovu radioaktivitu, ¢o umoZituje manipulaciu so vzorkami bez potreby osobitnych
bezpe&nostnych opatreni. Tieto vlastnosti sa premietaju do vyrazne znizenej dizky cyklu a
znizenej miery nakladov [11].

Lahké iony

V mnohych ohl'adoch protonova implantacia prekondva nevyhody elektronového a
neutronového Ziarenia. V experimentoch zaoberajucich sa radiaénym poSkodenim materidlov
sa simulécia neutronového ziarenia pomocou protonovej implantéacie javi ako idedlna nahrada,
pretoze hmotnost’ protonu a neutronu su takmer rovnaké. Hlavnym rozdielom medzi
ozarovanim neutréonmi a protonmi je naboj dopadajucich castic, a preto je ich interakcia v
mriezke mierne odli$na. Ako uz bolo spomenuté, existuje rozdiel v energetickom spektre PVA
medzi ozarovanim neutronmi a protonmi, pretoze silnd Coulombova odpudiva sila ovplyviiuje
interakciu medzi protonmi a materidlom. Pri ekvivalentnych energiach produkuje oZzarovanie
neutronmi vyssiu priemernt energiu PVA a energetické spektrum PV A je aj uzsie ako v pripade
ozarovania protonmi. Energetické spektrum PVA ma silny vplyv na tvorbu defektov
vakan¢ného typu, ktoré sa mozu vyvinut do vzniku dislokaénych sluciek, klastrov vakancii
alebo tvorby dutin v materiali [12].
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Hibka penetracie proténov o energii nieckolkych MeV moéze dosiahnut desiatky
mikrometrov, kde profil poskodenia je pomerne plochy. Hibka penetracie je v tomto pripade
dostatocna na vyhodnotenie takych zmien vlastnosti ako je napr. radiacné tvrdnutie alebo
kordzne praskanie pod napétim. Obrazok 1.6 zobrazuje priebeh poSkodenia v materiali pre 3,2
MeV protén a 5 MeV Ni++ [13].

Nevyhody protéonovej implantacie spocivaju v tom, ze v dosledku malej hmotnosti
protonu v porovnani s tazkymi idbnmi je energia spatného odrazu mensia a vysledna morfoldgia
poskodenia je charakterizovana mensimi koliznymi kaskddami so Sir§im profilom poSkodenia
v porovnani s tazkymi ionmi alebo neutronmi. Mensia hmotnost’ protonu ma tiez za nasledok
nizSiu dosiahnutelnt mieru poskodenia v porovnani s tazkymi i6onmi. Taktiez aj pocet
vyrazenych atdmov na jeden proton je ovel'a mensi ako v pripade tazkych i6nov, v désledku
¢oho je na dosiahnutie rovnakej trovne poskodenia za rovnaky ¢as potrebné vyssia hustota toku
proténov. Vyssie hustoty toku proténov a vicsia hibka penetracie protonov vedie k vaéiemu
tepelnému zat'azeniu materidlu, ¢o ma za nasledok, ze na udrzanie pozadovanej teploty
ozarovania je potrebné zabezpecCit dostatocny odvod tepla. Tymto sa obmedzuje aj miera
poskodenia, ktord je dosiahnutel'nd protonovou implantaciou. Tato miera je priblizne stokrat
nizsia ako v pripade implantécie tazkymi iénmi. Dal$ou nevyhodou je aj fakt, Ze na prekonanie
Coulombovej bariéry pre I'ahké i6ny je potrebnych iba nickol’ko MeV a tym padom dochéadza
aj k miernej aktivacii vzorky, ktora sa zvySuje so zvySujucou energiou protobnov [12].

Hibka vniku ()

Obr. 1.6: Profil poskodenia pre 1 MeV neutrény, 3.2 MeV protony a 5 MeV Ni*" iony
v nehrdzavejucej oceli [13].

2 Meracie techniky

Pozitronova anihilacna spektroskopia (PAS)

Pozitronova anihilacné spektroskopia (PAS) je radia¢na detekéna technika, pomocou
ktorej sa meria doba zivota pozitronov implantovanych do materidlu. Doba Zivota pozitronu od
jeho vzniku aZ po jeho anihilaciu priamo stvisi s mikroStruktirou materidlu, a preto je
mimoriadne uzitocna pri skiimani vlastnosti materidlov. Meracie techniky zaloZené na principe
pozitrénovej anihildcie patria medzi techniky, ktoré st vhodné na charakterizaciu defektov
krystalovej mriezky z dovody ich vysokej citlivosti na defekty vakanéného typu ako vakancie alebo
zhluky vakancii. Pozitron pocas svojej existencie v materiali dokaze difundovat’ az do vzdialenosti
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100 nm, ¢o ma za nasledok vysok citlivost’ anihila¢nych technik, ktora je na irovni jedna vakancia
na 107 atobmov [14].

Princip merania doby Zivota pozitronov je zaloZzené na merani ¢asového intervalu medzi
emitovanim a anihildciou pozitronu. Pri emitovani pozitronu z ?’Na je do niekolkych
pikosekund emitovany aj 1274 keV foton. Tento foton je néasledne detegovany detektorom a
sluzi ako Start signal pre zaciatok merania casového intervalu. Emitovany pozitron po vniknuti
do materialu nejaky Cas existuje v tepelnej rovnovahe s okolim a nasledne anihiluje s jednym s
okolitych elektronov. Pocas tejto anihilacie st vyziarené dva gama fotony s energiou 511 keV.
Takto vzniknuté fotony su nasledne detegované detektorom a slizia ako stop signal pre
zastavenie merania asového intervalu. Casovy interval medzi detekciou §tart a stop signélu
teda odpoveda dobe Zivota pozitrénu v materiali.

Koincidencna spektroskopia Dopplerovho rozsirenia (CDBS)

Koinciden¢na spektroskopia Dopplerovho rozsirenia je nedestruktivna technika,
pomocou ktorej je mozné charakterizovat’ mikrostruktiru materialu. Tato technika je zaloZena
na merani distribiicie hybnosti elektron-pozitronového paru, na zaklade ktorého je mozné
stanovit’ jednak pritomnost’ a velkost’ defektov vakan¢ného typu ako aj chemické zlozenie
materidlu v oblasti anihilacie. Spektrum Dopplerovho rozsirenia je charakterizované dvoma
parametrami: S parameter a W parameter. Tieto dva parametre si extrahované z kazdého
jedného spektra pomocou integracie krivky v centralnom a periférnom intervale. Kazdy z tychto
dvoch parametrov nesie iny druh informacie ohladom vlastnosti materidlu. Pri anihilacii
pozitronu s valenénymi elektronmi dochadza len k malym zmenam energie anihila¢nych
fotonov, zatial’ ¢o pri anihil4cii s vnutornymi elektronmi méZe dochadzat’ k zmendm energie
roznej velkosti. V prvom pripade tak takyto typ anihilacie bude znamenat’ prispevok len k peak-
u CDBS krivky, ¢o bude pozorované zmenou S parametra. S parameter teda nesie informéaciu
ohl'adom defektov vakan¢ného typu v materiali (napr. vakancie). V druhom pripade vSak takyto
typ anihilacie bude znamenat’ prispevok k periférnej oblasti CDBS krivky. Pomocou W
parametra sa teda charakterizujii vnatorné elektrony a tym paddom ndm zmeny v energii
anihila¢nych fotonov v dosledku anihildcie na tychto elektronoch podavajii informaciu
ohl’adom chemického zloZenia prostredia v oblasti anihilacie [15].

Pulzny nizkoenergeticky pozitronovy systém (PLEPS)

Pri konvenénych PAS technikéach sa zdroj pozitronov uklada priamo na merant vzorku
alebo do tzv. sendvicového usporiadania. Ked'Zze pozitrony emitované z 22Na maju Siroké
energetické spektrum emitovanych pozitronov s maximalnou energiou ~550 keV a priemernou
energiou ~200 keV, tak charakteristickd hibka penetracie je od 0,1 do 0,3 mm. Implantované
pozitrony tak prenikaji hlboko do vnutra vzorky a preto konvenéné PAS techniky nie sit vhodné
na skimanie poSkodenia blizko povrchu vzorky resp. poSkodenie, ktoré sa nachadza vo
vrstvach. Z tohto dovodu bol vyvinuty pozitronovy systém, ktory vyuziva monoenergetické
zvizKy pozitronov s nastavite'nou hodnotou energie implantacie - PLEPS (Pulsed Low Energy
Positron System). Takyto systém teda umoziiuje menit’ hibku penetracie pozitronov a tym aj
oblast’ skiimania, ¢im sa merania doby Zivota pozitronov stavaju funkciou implantaénej hibky.
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3 Material a priprava vzoriek

Experimentalna ¢ast’ pozostava z dvoch cCasti. Prva ¢ast’ analyzuje ozarovanie vzoriek
oceli tlakovych nadob reaktora proténmi ako potenciondlneho néstroja, ktorym by bolo mozné
experimentalne simulovat’ oZarovanie neutronmi. Druha (tfaziskova) oblast’ vyskumu bola
zamerana na skumanie vplyvu chemického zlozenia na radiaéné krehnutie oceli pomocou
pozitronovej anihilacnej spektroskopie.

3.1 Chemické zloZenie materialov

15Kh2MFAA

Zakladnym konstrukénym materialom tlakovych nadob reaktorov VVER-440/213 je ocel
15Kh2MFAA. Merané vzorky boli ziskané z programu svedo¢nych vzoriek JE Mochovce, blok
3,4 (vo vystavbe). Skimané vzorky ocele 15Kh2MFAA boli narezané na velkost’ 10x7x0,2
mm a nasledne vyleStena 1pum diamantovou pastou.

Tab. 3.1: Chemické zlozenie (hm.%) ocele 15Kh2MFAA [16].

Material C Mn Si P S Cr Ni Mo \Y% Cu

15Kh2MFAA 0,11 0,30 0,17 max max 2,00 max 0,60 0,25 max

0,16 0,60 0,37 0,012 0,015 2,50 0,40 0,80 0,35 0,10

Fe-Cr zliatiny

Fe-Cr zliatiny boli vytvorené rozpustenim priemyselného Zeleza v indukcnej vakuovej
peci a pridanim pozadovaného mnozstva legujucich prvkov (pridavané ako Cisté chemické
prvky). Uroveii neéistot v zliatinach je pod 100 ppm. Chemické zloZenie jednotlivych
materidlov je uvedené v tabulke 7.1. Po odliati boli zliatiny vlozené do predhriatej pece na
1200°C a valcované za tepla. Nasledne sa materialy nechali vychladnat’ vzduchom na izbova
teplotu. Okrem Fe-Cr zliatin sa sktimali aj dve 9Cr ocele. Prvou je komeréne dostupna feriticko-
martenziticka ocel’ T91 adruhou je feriticko-martenziticka ocel’ so znizenym stupfiom
aktivovania EUROFER 97 (E97). E97 nam bola dodana z FZK (Nemecko) a T91 z CEA/Saclay
(Francuzsko) [17]. Priprava vzoriek spocivala v lesteni 1 um diamantovou pastou a chemickym
leptanim vyleStenej vzorky pomocou HF+H20.+H>O za tcelom odstranenia poskodenej
povrchovej vrstvy materialu (~0,05 nm).

Tabulka 3.2: Chemické zlozenie materialov (hm.%).

Material C Cr N Si P Ni S Al

Fe < 0,006 0,002 < 0,005 0,001 0,003 0,007 < 0,005 0,023
Fe-5Cr-NiSiP 49 0,219 0,033 0,097 0,026
Fe-9Cr (F) 9,1 0,004 0,003 0,009 0,027
Fe-9Cr-NiSiP 9,1 0,212 0,032 0,092 0,028
Fe-14Cr-NiSiP 14,4 0,194 0,031 0,087 0,025
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Material C Cr N Si P Ni \% Mn S Ti Al 0]

Fe-9Cr (F/M.) 0,02 84 0,015 0,09 0,012 0,07 0,002 0,03 0,0007 0,0034 0,0069 0,066
Material C Cr N Si P Ni V Ta w Mn Mo
E97 (F/IM) 0,12 8,96 0,016 0,07 <0,005 0,07 0,19 0,13 11 0,43

T91 (F/M) 0,1 8,32 0,03 0,32 0,02 0,24 0,24 - <0,01 0,43 0,96

3.2 Priprava vzoriek
Neutronoveé ozarovanie

Jednotlivé vzorky boli neutrébnovo oziarené v Belgickom jadrovom reaktore (BR2)
v areali SCK+*CEN v meste Mol. Podmienky neutronového ozarovania st uvedené v tabulke
3.3. Hustota toku neutrénov bola zhruba 7,4x10*2 cm?2.s? a celkova fluencia dosiahla tGroveni
6,7-7,5x10%° cm. Uroveti dosiahnutého poskodenia bola vypogitana na hodnotu 0,11 dpa.

Tabulka 3.3: Neutron irradiation conditions

Material Teplota (°C) Uroveti poskodenia (dpa)
Fe 290 - 0,11
Fe5CrNiSiP 290 450 0,11
FedCr (F) 290 450 011
FedCr (F/M) 290 450 011
Fe9CrNiSiP 290 450 0,11
Fel4CrNiSiP 290 450 0,11
T91 (F/M) - 450 011
E97 (F/M) 290 450 011

lonova implantacia

Protonova implantacia bola vykonana pomocou 500 keV wurychlovaca Ccastic
V Slovenskom i6novom centre SlovakION, ktory je sucastou Univerzitného vedeckého parku
CAMBO MTF STU v Trnave. Urychl'ova¢ je vybaveny Bernasovym zdrojom iénov [18].
Kazda vzorka bola implantovana protonmi o energii 500 keV, fluencia proténov bola 108 cm-
2 a celkové radiaéné poskodenie bolo vypoéitané na 1dpa, t.j. kazdy atom bol vyrazeny zo svojej
pozicie v krystalovej mriezke v priemere 1 krat.

Zihanie
Zihanie vzoriek bolo vykonané v kompaktnej vakuovej peci MTI GSL-1800x (obr.
6.19). Vzorky boli postupne zihané pri teplotach 200, 300, 400, 450, 475, 500 a 525°C po dobu

2 hodin, vakuum bolo na arovni ~ 6,4x10° bar. Po vybrati z pece boli vzorky ponechané vol'ne
vychladnit’ na vzduchu o izbovej teplote.
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4 Vysledky
4.1 PALS a CDBS vysledky ocele 15Kh2ZMFAA

Pat parov vzoriek reaktorovej ocele 15Kh2MFAA bolo meranych pomocou
experimentalnych technik PALS a CDBS v zakladnom stave a po proténovej implantacii.
Vsetky vzorky ocele boli implantované na rovnaka uroven poskodenia (1 dpa) a Zihané pri
rovnakych teplotach. Tymto sposobom sme chceli docielit, Ze namerané vysledky nebudu
ovplyvnené roznymi chybami ako st napr. nehomogenita materialu, pripadne zhluky karbidov
vo vzorkach, rozdiely vzniknuté pocas pripravy vzoriek, nepresnost’ merani, nerovhomerna
implantacia vzoriek ako aj pripadné znehodnotenie vzorky pri manipulacii

Zakladny stav
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Obr. 4.1: Doba Zivota a intenzita anihilacie pozitronov v zakladnom stave.

Vysledky pozitronovej anihilacnej spektroskopie boli vyhodnotené na ziklade
Standardného zachytného modelu a velkost’ defektov vakanéného typu bola stanovena z
experimentalnych vysledkov pre €isté Zelezo [19, 20, 21, 22]. Analyza vzoriek obsahujucich
defekty spravidla odhal'uje pritomnost’ najmenej dvoch komponentov doby Zivota pozitréonov
v spektre (t1, 12), pretoze pozitrony anihiluju v najmenej dvoch roznych stavoch. Prvy
komponent predstavuje delokalizovany stav v kryStalovej mriezke, zatial’ ¢o, druhy komponent
(ako aj d’alsie komponenty, ak st pritomné) predstavuje lokalizované stavy v defektoch. Ako
je vidiet’ na obr. 4.1, doba zivota pozitronov v bulk-u sa pohybuje v rozmedzi od 13 do 20 ps s
intenzitami anihilacie okolo 15% vo vSetkych vzorkach. Bezna doba Zivota pozitronu v bulk-u
Cistého zeleza je zhruba 110 ps [23], v naSom pripade vSak hodnoty t1 reprezentuju tzv. dobu
zivota v redukovanom bulk-u, t.j., Ze doba Zivota pozitronu v krystalovej mriezke je v dosledku
zachytnych procesov znizena oproti beZnej dobe Zivota pozitronu v bulk-u neobsahujicom
defekty [19]. Druhy komponent (t2), ktory reprezentuje dobu zivota pozitronu v defektoch je
stabilny na urovni 14441 ps s relativne vysokymi intenzitami vo vSetkych vzorkach (~ 85%),
¢o mdze naSom pripade naznacovat pritomnost’ dislokécii, pripadne aj monovakancii [47].
Tieto poruchy krysStdlovej mriezky su pritomné v materiali uz od vyroby. Takisto mohli
vzniknuat aj pocas pripravy resp. skladovania vzoriek. Rozlozenie tychto defektov je v materiali
rovnomerné a ked’Ze sa jedna iba o dislokacie a monovakancie, tak aj napriek ich relativne
vysokej intenzite nepredstavuju ziadny problém z hl'adiska kvality materialu.
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Obr. 4.2: Doba Zivota a intenzita anihilacie pozitrénov po protonovej implantacii.

Vysledky PALS po implantacii protonmi ukazuju, Ze tavg dosahuje hodnoty okolo 134+1
ps, ¢o je zhruba 0 10 ps viac ako Tavg oproti vzorkam v zakladnom stave. BlizSia analyza Tavg
ukazuje, ze doba zivota pozitronov v defektoch (12) v implantovanych vzorkach zostava
priblizne na urovni hodnét 1., nameranych v zdkladnom stave, ¢o naznacuje, ze Velkost
defektov v zakladnom stave a po implantacii zostala takmer rovnaka (rozdiel je 4-5 ps). Narast
Tavg V implantovanych vzorkach bol spdsobeny vysSim podielom anihilacie pozitrénov v
defektov (I2) v porovnani so zakladnym stavom (85+2% v zakladnom stave vs. 95+1% vo
vzorkach po implantacii). Ako uz bolo spomenuté, tak tento vysledok naznacuje, ze velkost
defektov v protonmi implantovanej oceli zostala takmer na rovnakej urovni (dislokacie a
monovakancie) v porovnani so zakladnym stavom, av$ak pocet jednotlivych defektov v
materiali sa zvysil. Rozptyl vysledkov 5 meranych vzoriek je minimalny (<2%).

Tento zaver je podporeny aj vysledkami z merani CDBS. Vysledky merani z CDBS pre
zakladny stav a pre implantované vzorky st zobrazené na obrazku 4.3, kde W parameter je
vyneseny ako funkcia parametra S. Ako je zrejmé z grafu, vzorky po protonovej implanticii
vykazuji narast S parametra a pokles W parametra v porovnani so vzorkami v zakladnom stave
(pretoZe celkové mnozstvo anihilujiicich pozitrénov je konstantné, tak vo vSeobecnosti musi
byt narast S parametra sprevadzany poklesom W parametra a naopak). S parameter méze byt
vo vSeobecnosti ovplyvneny jednak hustotou ako aj vel'kost'ou defektov vakanéného typu [24].
V naSom pripade tento narast S parametra naznacuje, Ze vzorky po protonovej implantécii
obsahuju viac defektov vakanéného typu v porovnani so vzorkami Vv zakladnom stave.
Vysledky z PALS a CDBS ukazujt, ze protonova implantacia ocele 15 Kh2MFAA moze
zmenit’ jej mikrostruktaru a vniest’ do krystalovej mriezky defekty vakan¢ného typu.
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Obr. 4.3: W parameter ako funkcia S parametra pre zakladny stav a po implantacii.
Zihanie

Po ukonceni protonovej implantacie boli vSetky vzorky postupne zihané pri rozlicnych
teplotach vo vakuovej peci po dobu dvoch hodin. Po vyzihani pri danej teplote boli vzorky
premerané pomocou PALS. Vysledky merani je mozné rozdelit' na dve casti. Prva Cast
pozostava zo zihania pri teplotach, ktoré su rovnaké alebo nizsie ako teploty, pri ktorych sa
vykonava realne tepelné Zihanie tlakovych nadob reaktora. Druha Cast’ pozostava zo zihania pri
teplach vyssich ako je realna teplota zihania. Ciel'om prvej ¢asti bolo urcit’ uroven regeneracie
mikroStruktiry ocele 15 Kh2MFAA pri roznych teplotach Zihania. Vzorky boli postupne zihané
pri teplotach 200, 300, 400, 450 a 475°C. Druha ¢ast’ experimentov pozostavala zo zihania pri
500 a 525°C. Ciel'om tejto ¢asti bolo potvrdit’, Ze idealna teplota zihania ocele IS Kh2MFAA je
475°C a ze pri vyssich teplotach dochadza k tvorbe novych defektov v mikroStrukture.

Z dovodu nizkej energie implantovanych protonov sme neboli schopni vytvorit’ vyrazné
poskodenie krysStidlovej mriezky (vacsSina poSkodenia bola prili§ blizko povrchu), avSak isté
percento pozitrénov anihilovalo vo vytvorenych defektoch. Aj napriek tomu sme boli schopni
detegovat’ malé rozdiely v intenzitach anihilacie v zakladnom stave, implantovanom stave a po
vyzihani pri 200 a 300°C. Ako uz bolo spominané v kapitole 7.1.2 (obr. 7.2 a7.4), pri
implantovanych vzorkach bol pozorovany mierny narast intenzity anihilacie v defektoch (l2 =
85+2%) Vv porovnani so zakladnym stavom (I2 = 95+1%). Ako vidiet na obr. 7.8, tak podiel
anihilacie v defektoch po vyzihani pri 200°C zostal na Grovni implantovaného stavu, t.j. I2 =
95+1%. Vzorky zZihané pri 300°C zacinaju vykazovat’ mierny pokles intenzity anihilacie
pozitronov v defektoch (I. = 92+1%) oproti zihaniu pri 200°C. Na obr. 7.8. je d’alej vidiet’, ze
zihanie pri 400, 450 a 475°C neodhalilo d’alsi pokles v intenzite I»
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Obr. 4.4: Doba zivota pozitronov a intenzita anihilacie v bulk-u a v defektoch pre
rozne teploty Zihania

Ako je vidiet na obr. 4.4 tak pri teplotach 500 a 525°C doslo k miernemu narastu doby
Zivota pozitronov v defektoch (t2). Podobny priebeh doby Zivota pozitronov pre tento teplotny
interval pre ocele TNR resp. modelovych zliatin bol popisany aj v [25, 26, 27, 28]. Narast doby
zivota pozitronov v defektoch pri teplotach nad 475°C koreSponduje s nukleaciou a rastom
precipitatov karbidov, kde majoritu precipitatov tvoria MC, M7Cz a M23Cs karbidy [26, 27, 29,
81]. Precipitacia karbidov zacina pri teplote 450°C kedy vznikaji karbidy vanadu (MC).
Paralelne pri trochu vyssich teplotach zacina aj precipitacia chrom-zeleznych karbidov (M3C).
Tieto karbidy st nasledne nahradené M7Cs karbidmi pri este vyssich teplotach [27].

S rastom poctu a velkosti precipitatov rastie aj plocha rozhrania precipitat-krystalova
mriezka astym spojeny narast defektov vakanc¢ného typu na tomto rozhrani, co moéze
vysvetlovat’ spominany narast doby Zivota pozitronov (12). Okrem toho mdzu urcitym
podielom prispiet’ aj vakancie nachadzajice sa v samotnych precipitatoch [26].
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4.2 PLEPS vysledky ocele 15 Kn2MFAA

Kedze poskodenie krystalovej mriezky spdsobené protdnovou implantéciou bolo tazko
detekovatel'né konvencnymi technika PAS, rozhodli sme sa vykonat este dodatocné merania
technikou PLEPS, aby sme boli schopni urcit’ mieru poskodenia mikroStruktary ako aj urcit
uroven regeneracie mikrostruktury pri r6znych teplotach zihania.
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Obr. 4.5: Doba Zivota pozitronov (t1) & intenzita anihildcie (I1) v bulk-u pre rozne energie
dopadajtcich pozitrénov (hlbka vniku) pre zdkladny a implantovany stav..

Obrazok 4.5 ukazuje, ze doba zivota pozitronu V bulk-u (1) zostala priblizne na
rovnakej trovni pre vetky merané hibky, ¢o je v stlade s odakévanim, pretoze doba Zivota
pozitrénu v bulk-u charakterizuje anihilaciu v neporusenom materiali a tym padom by mala
zostat’ rovnaka nezavisle od hibky. Doba Zivota pozitronov v bulk-u (t1) vzrastlo zo 140 ps pre
zékladny stav na 160-170 ps pre implantovany stav. V zakladnom stave je intenzita anihilacie
(11) v hibke 150-520 nm konstantna na hodnotach okolo 90%, iba pre hibky 50 a 90 nm je I 0
nieCo nizsia. Pokles l1 je sprevadzany proporcionalnym zvySenim intenzity anihilacie v
defektoch (I2) z obr. 7.9. Tento pokles I1 (resp. narast I2) je mozné pripisat’ spravaniu sa
pozitrébnov v materidli. Pri implantacii a termalizacii sa pozitrony pohybuji ndhodne a pocas
tohto procesu sa pozitrony mézu dostat’ spat’ k povrchu, kde je hustota elektronov nizsia ako
v bulk-u. Taktiez mézu byt zachytené v povrchovych defektoch alebo vytvarat’ pozitronium,
t.j. viazany stav medzi pozitronom a elektrénom [30]. Dal§im faktorom, ktory moze prispievat’
st g defekty vnesené pocas pripravy vzorky (nedokonalost’ lestenia). To vSetko spdsobuje, ze
I1je nizSia a Iz (obr. 7.9) je vyssia v oblasti blizko povrchu v porovnani s ¢istym bulk-om. Tento
efekt je eSte vyraznejSi po protonovej implantacii. Ako vidiet na obrazku 7.8, intenzita
anihilacie v bulk-u (1) pri implantovanej vzorke kles4 z irovne zhruba 95% pre hibky 300 nm
a viac na 45% pre vzdialenosti blizko povrchu (taktiez sprevadzané proporcionalnym narastom
I> na obrazku 7.9). Domnievame sa, Ze tento dodato¢ny pokles li/narast I blizko povrchu
V porovnani so zakladnym stavom bol sposobeny vnesenim defektov pocas skladovania vzorky
(vytvorenie oxida¢nej vrstvy na povrchu, pozri nizsie), poCas manipulacie a transportu vzorky
pri protonovej implantacie a meraniami PLEPS (povrchové poskodenie).

Na obr. 4.5 je vidiet, ze doba zivota pozitronov v defektoch (t2) po protonovej
implantacii pre hibky 50, 100 a 150 nm je 0 20-40 ps vyssia v porovnani so zdkladnym stavom.
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Tento narast doby Zivota pozitrénov nemohol byt spésobeny protonovou implantaciou, ked’ze
ako je vidiet' zo simulacie SRIM (obr. 4.6) tak mikro$trukturdlne poskodenie zaéina v hibke
cca 150 nm. NajpravdepodobnejSim vysvetlenim je vytvorenie oxidacnej vrstvy na povrchu
vzorky. Predpoklad vytvorenia oxidacnej vrstvy je podporeny podobnymi pozorovaniami vo
vyskumoch zaoberajucimi sa vyskumom koréznych defektov pri aplikacii pomalych
pozitrénovych zvizkov, kde reportuji podobné hodnoty doby Zivota pozitronov v defektoch
[31, 32]. Oxida¢na vrstva dosahuje hrabku cca 200 nm. Je vSak potrebné poznamenat’, Ze
vytvorenie oxidacnej vrstvy bolo o¢akavané, ked’ze doba medzi pripravou vzorky v meranim
sa predizila az na dva roky. Od hibky zhruba 270 nm je pre implantovany stav vidiet
kontinualny narast doby zivota pozitronov v defektoch v porovnani so zakladnym stavom.
Tento narast je v zhode so simulaciami SRIM, pretoze ako je vidiet na obr. 7.10 pocet
vytvorenych vakancii zagina narastat’ zhruba od tejto hibky. V maximalnej hibke dosahuje 12
hodnoty na urovni 460 ps, ¢o predstavuje zhluky vakancii o velkosti zhruba 40 vakancii [33].
Je dolezité poznamenat, e maximalna hibka, ktord mozu pozitrony pri PLEPSe dosiahnut’ je
okolo 0,52 um, avsak podla simulacie SRIM je maximalne poSkodenie mikrostruktiry az
v hibke 2,3 um. Hlbsie v materiali je teda mozné odakavat’ pritomnost’ ete vicsich zhlukov
vakancii.
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Obr. 4.6: Graficky vystup simulacie SRIM pre 500 keV H* iony dopadajtce na Fe ter¢ik.
Celkovy pocet iénov je 10°.

4.3 CDBS vysledky Fe-Cr zliatin

Okrem vyskumu vyuZitia protonovej implantacie ako plnohodnotnej alternativy
k neutrébnovému ozarovaniu je z hl'adiska predlzovania zivotnosti jadrovych elektrarni délezité
aj nad’alej skamat’ vplyv chemického zlozenia (pritomnost’ legujtcich prvkov ako Cr, Ni, Si, P
a pod.) ako aj vplyv pociatocnej mikrostruktiry (napr. feritickd vs. martezitickd) na radiac¢né
krehnutie. Hlavnym legujucim prvkom v oceliach reaktorov VVER (440, 1000, 1200) ako aj v
oceli najnovsieho typu reaktora generacie I+ (VVER-TOI) je chrom, ktorého koncentracia sa
pohybuje od 2-3 hm.%. Vysokochromové ocele su uvazované ako zakladny konstrukény
material aj pre reaktory IV. generacie. Je v§eobecne zname, ze legovanie Cr zlepSuje zakladné
vlastnosti oceli TNR ako st odolnost’ proti kor6zii a tepelnému teceniu. Pritomnost’ Cr taktiez
ovplyviluje aj radiacne indukované tvrdnutie a krehnutie oceli. Fenomén radiacne
indukovaného tvrdnutia a krehnutia oceli eSte nie je uplne objasneny, avSak zakladnym
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predpokladom je, Ze prave Cr je hlavny determinant urcujtci radia¢nu odozvu oceli [34]. Pre
optimalne ur¢enie chemického zlozenia ocele tlakovych nadob reaktora je dolezité poznat
vplyv koncentracie Cr ako aj d’alsich legujucich prvkov na radia¢né tvrdnutie a krehnutie. Aj
napriek rozsiahlemu vyskumu, ktory sa venoval a stale venuje tejto oblasti nie si mechanizmy
posobenia uplne vysvetlené. Okrem Cr ma velky vplyv na radiacni odolnost’ oceli aj
pritomnost’ d’al$ich rozpustenych latok ako su Ni, Si, P a pod. Je mozné, Ze prave pritomnost’
tychto minoritnych prvkov hra kI'a€ovl rolu pri vzniku mikrostrukturdlnych utvarov, ktoré sa
tvoria pocas ozarovania neutronmi a ktoré nasledne brania v pohybe volnych dislokécii, ¢im
dochadza v oceli k radiacnému tvrdnutiu a krehnutiu.

Dalsi faktor, ktory modze ovplyviiovat tvorbu radiatne indukovanych defektov
a degradaciu mechanickych vlastnosti oceli vplyvom neutronového ziarenia je okrem
pritomnosti legujucich prvkov aj pociato¢na mikrostruktira [35]. Po¢iato¢nou mikrostruktirou
sa mysli mikrostruktira, ktord ma ocel pri ozarovani neutronmi, napr. feriticka, martenziticka,
feriticko-martenziticka a pod. Pociato¢na mikros$truktara je priamo ovplyvnena mnozstvom a
distribuciou rozpusteného uhlika v krystalovej mriezke. Uhlik 'ahko segreguje na dislokéaciach
a hraniciach zfn ako aj interaguje sradiacne indukovanymi defektami ako su vakancie,
intersticie alebo precipitaty [36].
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Obr. 4.7: W parameter ako funkcia S parametra pre zakladny stav (a), oziarenie pri 290°C (b)
a pre oziarenie pri 450°C (c).

25



Zakladny stav

Vysledky z CDBS merani pre zdkladny stav si znazornené na obr.7.13a, kde W
parameter je vyneseny ako funkcia S parametra pre vSetky zliatiny a ocele, vratane idajov pre
oziarené Fe (pridané len z dovodu lepsej ilustracie). Z tohto obrazka je zrejmé, ze ocele
vykazuji vysSie hodnoty S parametra anizSie hodnoty W parametra Vv porovnani s Fe-Cr
zliatinami, ¢o znamena, ze v ich mikrostrukture sa nachadza viac defektov vakanéného typu.
Tu je potrebné pripomenut’, ze ked’ze celkové mnozstvo anihilujucich pozitrénov je konstantné,
tak vo vSeobecnosti musi byt narast jedného z tychto dvoch parametrov sprevadzany poklesom
toho druhého, teda, ze dany pokles W parametra nemusi nevyhnutne znamenat’ aj zmenu
chemického zlozenia v oblasti anihilacie pozitronov. Pozorovany narast S parametra oceliach
v porovnani s Fe-Cr zliatinami je pravdepodobne spdosobeny faktom, Ze ocele maju ovela
komplexnejsie chemické zloZenie a taktiez obsahuju aj vyssiu hustotu dislokacii. Dal§im
faktorom ovplyviiujucim S parameter je aj mikrostruktara jednotlivych materialov, pretoze ako
je vidiet’ na obr. 7.13a, tak vSetky materialy s feriticko-martenzitickou mikrostruktiurou (obe
ocele aj Fe-9Cr F/M) vykazuju zvySené hodnoty S parametra v porovnani so zliatinami s
feritickou mikros$trukturou. Je to spdsobené tym, ze Cisto feriticka mikrostruktira obsahuje
menej defektov vakanéného typu z dovodu vyssej koncentracie rozhrani zfn s malym uhlom
(low angle grain boundary). Najlepsie je to demonstrované na vzorkach Fe-9Cr (F) a Fe-9Cr
(F/M), ktoré obsahuju rovnaké koncentracie chromu avSak maja rozdielne koncentracie uhlika
(tab. 3.2) a rozdielnu mikrostrukturu

Ozarovanie pri T = 290°C

Na obrazku 4.7b je vidno, Ze po neutronovom oziareni pri teplote 290°C doslo vo
vsetkych vzorkach okrem Fe-9Cr(F/M) k vyraznému narastu hodn6t S parametra v porovnani
so zékladnym, neoziarenym stavom. S parameter mdze byt vo vSeobecnosti ovplyvneny bud’
vel'kostou defektov vakancného typu alebo ich koncentraciou v materiali [37, 38]. Pocas
neutronového ozarovania vznikli v materidli defekty vakanc¢ného typu, na ktorych sa néasledne
zachytili a anihilovali pozitrony, ¢o viedlo k pozorovanému narastu S parametra.

Najzaujimavej$im pozorovanim je vSak zmena S parametra pre vzorky Fe-9Cr (F) a Fe-
9Cr (F/M). Z obrazka 7.13b je vidno, Ze pri vzorke Fe-9Cr (F/M) doslo k poklesu S parametra
v porovnani so zdkladnym stavom. Vzorka Fe-9Cr (F/M) vSak vykazuje vyrazny narast S
parametra v porovnani so zakladnym stavom ako aj v porovnani s oziarenou Fe-9Cr (F/M) hoci
tieto dve vzorky obsahuju rovnaké koncentracie chromu. Z tohto dovodu moézeme chrom
vylucit ako hlavného determinanta urcujiceho tvorbu radiacne indukovanych defektov
vakan¢ného typu. Tieto vysledky teda naznacuju, Ze pociatocna mikroStruktira pri
neutronovom oziareni, konkrétne distribtcia uhlika v matrici, moéze mat ddlezity vplyv na
radiacnu odozvu materidlov. Ako uz bolo spomenuté, tak z dostupnej vedeckej literatury je
zname, ze atomy uhlika silno interaguju s vakanciami za vzniku stabilnych a nepohyblivych
uhliko-vakanénych komplexov ako su CVa, C2Va, C4Va2 a vicsich. Takto vzniknuté
komplexy sa nasledne spravaju ako prekazky pre pohyb volnych dislokécii a vakancii, ¢im im
brania aby dosiahli miesta zaniku (napr. hranice zfn a pod.) a rekombinovali [39, 40, 41]. Stadie
vnutorného trenia (internal friction) a magnetizdcie (magnetic after-effect) odhalili, ze
distribucia atdémov uhlika v matrici bola rozdielna pre feritické a pre feriticko-martenzitické
zliatiny [35]. Zatial’ ¢o v pripade feritickych zliatin bola véc¢Sina atdbmov uhlika rovnomerne
rozmiestnena v matrici, tak v pripade feriticko-martenzitickych zliatin bola matrica prakticky
bez uhlika, pretoZze atomy uhlika segregovali k hraniciam martenzitickych dosticiek a k
hraniciam zfn. V pripade feriticko-martenzitickej zliatiny Fe-9Cr (F/M), tak radia¢ne
indukovanym defektom, konkrétne vakanciam ni¢ nebrani vo vol'nom pohybe a m6zu I'ahko
migrovat’ k miestam zaniku, ¢o vedie k poklesu S parametra v porovnani s feritickou zliatinou
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Fe-9Cr (F) a v porovnani so zakladnym stavom. Pokles S parametra po oziareni v porovnani so
zakladnym stavom nastal v dosledku urc¢itého vyzihania defektov pritomnych od vyroby ako aj
radiacne indukovanych defektov, ked’ze ozarovanie prebiehalo pri teplote 290°C. Zatial' ¢o
pokles S parametra v porovnani so vzorkou Fe-9Cr (F) nastal z dovodu toho, ze v pripade
feritickej mikrostruktiry vzorky Fe-9Cr (F) st atomy uhlika rovnomerne rozmiestnené v
matrici a pripravené interagovat’ s radiacne indukovanymi vakanciami za vzniku spominanych
stabilnych CVa komplexov. Pomocou teorie funkcionalu hustoty (density functional theory -
DFT) bolo vypocitané, ze komplex uhlik-vakancia ma relativne vysoku disociacnu energiu 1,12
eV. Z dovodu tvorby tychto CVa komplexov braniacim v pohybe a dosiahnutiu miest zaniku
radia¢ne indukovanym vakanciam a relativne nizkej migracnej energii jednoduchej vakancie
(~0,64 keV z DFT) [42, 93] v porovnani s migra¢nou energiou CVa komplexov dochadza pocas
neutronového ozarovania k spajaniu jednotlivych vakancii a k naslednej tvorbe klastrov
vakancii. Takéto zhlukovanie vakancii potom vedie k narastu S parametra v zliatinach s
feritickou mikrostruktiirou v porovnani s feriticko-martenzitickou.

Vo vSeobecnosti tak vidno, Ze najnizSia hodnota S parametra bola pozorovana pre
feriticko-martenzitickti Fe-9Cr (F/M) vzorku, hoci vzorky s rovnakym obsahom chromu ale
feritickou mikrostrukturou Fe-9Cr (F) a Fe-9Cr-NiSiP vykazovali vyssie hodnoty. Dal$im
zaujimavym pozorovanim je aj fakt, ze feritické materialy Fe-5Cr-NiSiP, Fe-9Cr-NiSiP a Fe-
14Cr-NiSiP vykazuji menSie hodnoty S parametra, ¢o znamend, Ze obsahuji menej alebo
mensie defekty vakan¢ného typu v porovnani d’al$ou feritickou zliatinou Fe-9Cr (F). Tento
pokles je pravdepodobne sposobeny faktom, ze zliatiny Fe-5/9/14Cr-NiSiP  maju
komplexnejsie chemické zlozenie a obsahuju viac legujucich prvkov. Tieto "dodatocné" atomy
nasledne predstavuji dalSie miesta zaniku, kde moézu radiatne indukované defekty
rekombinovat’. Je teda mozné, ze pritomnost’ minoritnych legujucich prvkov ako Ni, Si, P moze
hrat’ va¢siu rolu z hl'adiska radiaéného krehnutia oceli ako hlavny legujuci prvok — chrém. Ista
rolu pri naraste S parametra pri vzorke Fe-14Cr-NiSiP mohla mat’ aj jej dualna mikroStruktara
a pritomnost’ spominanych vel’kych zfn (podobnych velkosti zfn v ¢istom Zeleze), ¢o mohlo
viest' k posunu smerom k Cistému zelezu, pri ktorom bol zaznamenany najviacsi ndrast S
parametra v porovnani so zakladnym stavom.

Zliatiny Fe-9,14Cr-NiSiP vykazuju vyrazny pokles W parametra Vv porovnani
s ostatnymi troma Fe-Cr zliatinami. Ako bolo spomenuté, tak W parameter poskytuje
informaciu ohl'adom chemického prostredia v oblasti anihildcie pozitronov. Zmena W
parametra je sposobend odozvou chromu na neutréonové Ziarenie, pretoze ako uvadza Nagai
akol. [38], tak vplyvom Cr dochadza v materiali k narastu S parametra a k poklesu W
parametra. Posun W parametra z usecky spéjajiicej neoziarené a oziarené Fe (obr. 4.7b) smerom
k bodu pre neoziareny chrom (pridany len kvoli ilustracii) indikuje pritomnost’ precipitatov
chrému, ktoré vznikli ako dosledok radiacne urychlenej fazovej separacie medzi fazami Zeleza
(o) a chromu (a”) [43].

Na zéklade tychto vysledkov spolu s vysledkami dodato¢nych merani pomocou SANS,
HV, OKMC [44] ako aj predoslych vyskumov [45, 46] mame zato, Ze chrom ma mensi vplyv
na radiacne indukované tvrdnutie a krehnutie oceli ako sa doteraz myslelo a Ze vac¢sia pozornost’
by mala byt ststredend na vplyv pociato¢nej mikrostruktiry ako aj na vplyv minoritnych
legujtcich prvkov.

Ozarovanie pri T = 450°C

Vysledky z merani CDBS pre materialy, ktoré boli oziarené pri 450°C su zndzornené
na obr. 4.7c. Ako je vidiet, tak pre vSetky materialy sa hodnoty S parametra prakticky znizili
na uroven zakladného, neoziareného stavu. Porovnanim feritickej zliatiny Fe-9Cr (F)
a feriticko-martenzitickej zliatiny Fe-9Cr (F/M) vidime, Zze sa vytratil aj markantny rozdiel
v hodnotach S parametra z obr. 4.7b a ze obe vzorky pri teplote ozarovania 450°C vykazuju
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takmer identické hodnoty. Toto vS§eobecné znizenie hodn6t S parametra a vyrovnanie hodnot
pre zliatiny Fe-9Cr (F) a Fe-9Cr (F/M) mdzZeme povazovat’ za d’alSie potvrdenie tedrie, Ze vznik
radiacne indukovanych defektov vakanéného typu je silno zavislé od pociato¢nej
mikrostruktiry, najmi od distribcie rozpusteného uhlika v matrici, pretoze ako je uvedené
Vv dostupnej literature tak pri teplotach okolo 400-430°C dochadza k rozpadu stabilnych a
nepohyblivych CVa komplexov [39, 42]. Ak je teda ozarovanie vykonavané nad touto teplotou,
tak v materiali nedochadza k zachytu radia¢ne indukovanych vakancii tymito komplexami.
Vakancie sa tak m6zu vol'ne pohybovat’ a migrovat’ k miestam zaniku a tym padom v materiali
nedochddza k vzniku vécsich klastrov vakancii.

5 Zaver

Predlzovanie Zivotnosti jadrovych elektrarni (t.j. prevadzka JE nad ramec ich povodne
projektovanej Zivotnosti alebo dizky licencie) umozituje jadrovym elektrarfiam lacno a
spolahlivo vyrabat’ nizkoemisnu elektricku energiu aj mnoho rokov po tom ako uz mala byt’
ukoncend ich prevddzka a tym padom maximalizovat’ ich ekonomicku, socidlnu a hlavne
environmentalnu hodnotu. V tejto dizertacnej praci sme opisali benefity predlzovania zivotnosti
jadrovych elektrarni ako aj hlavné vyzvy a poziadavky, ktoré musia byt zohl'adnené pri tak
dlhych prevadzkach JE. Okrem rozsiahlej teoretickej Casti sme uskuto¢nili dva paralelné
vyskumy zamerané na radiacni odozvu roznych materialov tlakovych nadob reaktora s ciel'om
ziskat’ nové poznatky, ktoré by v budicnosti mohli pomoct’ Gspesnejsie, I'ahSie a bezpecnejsie
implementovat’ programy predlZovania zivotnosti JE doma aj v zahranici.

Tradi¢né experimenty, ktoré skumaji radiacné poskodenie materidlov pomocou
ozarovania neutronmi v experimentalnych ako aj komercénych jadrovych reaktoroch st ¢asto
sprevadzané tazkost'ami ako Casova a finan¢na ndro€nost’, prisne poziadavky na Specidlne
vybavenie a manipulaciu ako aj zvySkova radioaktivita. Cielom prvého vyskumu bolo preto
preskumat’ protonova implantaciu v oceli 15Kh2MFAA ako potencidlnej nahrady oZarovania
neutronmi v experimentoch tykajucich sa predlZzovania Zivotnosti JE. Protonova implantacia
poskytuje rychlejsi, lacnejsi, menej nebezpecny ako aj opakovate'ny spdsob skiumania
zakladnych mechanizmov radia¢ného poskodenia v oceliach tlakovych nadob reaktorov. Ocel
15Kh2MFAA je zakladny konStrukény material tlakovych nadob reaktorov ruskych reaktorov
VVER-440/213. Vzorky ocele 15Kh2MFAA boli ziskané z programu svedo¢nych vzoriek z JE
vo vystavbe Mochovce 34. Jednotlivé vzorky boli implantované l'ahkymi ionmi (500 keV
protony), aby sa simulovalo radiacné poSkodenie vznikajice pri oZzarovani neutrénmi. Po
implantdcii boli vzorky Zihané pri rdoznych teplotach, aby sa urcila uroven regeneracie
krystalovej mriezky pri kazdej teplote. Na skiimanie a charakterizdciu mikroStruktary ocele
15Kh2MFAA boli pouzité tri rdzne nedestruktivne techniky zalozené na anihilécii pozitronov
(pozitronova anihilacnd spektroskopia — PALS, koinciden¢na spektroskopia Dopplerovho
roz§irenia anihila¢nej linie - CDBS a pulzny nizkoenergeticky pozitronovy systém - PLEPS).
Interpretdcia nameranych vysledkov bola zalozend na stanoveni a porovnani velkosti a
koncentracie defektov vakan¢ného typu.

Druhy vyskum bol zamerany na vyskum vplyvu chemického zloZenia na radiacné
tvrdnutie a krehnutie materidlov tlakovych nadob reaktora. Skimalo sa zhlukovanie radia¢ne
indukovanych defektov v Fe-Cr zliatindch s rozlicnou mikrostruktirou ako aj rozlicnou
koncentraciou minoritnych legujucich prvkov (Ni, Si a P) pomocou koincidenc¢nej
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spektroskopie Dopplerovho rozsirenia anihila¢nej linie — CDBS. Tento vyskum bol stuc¢astou
obsiahlejSieho vyskumu [44] a ziskané vysledky su podporené aj vysledkami z OKMC, HV a
SANS merani.

Ciele a ziskané poznatky:

» Prvym cielom tejto dizertacnej prace bolo preskumat’ schopnost’ proténovej implantacie
stat’ sa plnohodnotnou nahradou neutrénového ozarovanie pri experimentoch skimajtcich
radiacne poskodenie konsStrukénych materidlov tlakovych nadob reaktora pouzitim ré6znych
nedestruktivnych technik. Z hladiska konven¢nych technik pozitrénovej anihilacnej
spektroskopie modze protonova implanticia byt vhodnym doplnkovym nastrojom na
skimanie mikro$trukturalnych zmien v oceliach TNR s prihliadnutim na uplatnenie sa
v experimentoch tykajucich sa predlzovania zivotnosti jadrovych elektrarni. Pri
experimentoch, ktoré vyuzivali konvenéné PAS techniky bola miera poSkodenia materialu
spdsobend protonovou implantaciou tazSie detekovatelna z dovodu nizkej energie
implantacnych protoénov a vysledky nepreukazali vyrazne poSkodenie krystalovej mriezky.
Vysledky z PLEPS merani vSak preukazali viditeI'na tvorbu defektov vakanéného typu
v skimanej oceli 15Kh2MFAA po protonovej implantacii. Z tohto dovodu je klicové
spravne zvolit’ energiu implantovanych protoénov v zavislosti od pouzitej techniky. V tejto
praci sme stanovili vhodny rozsah energii protonov pre experimenty, ktoré pri skiimani
radiatného poskodenia vyuzivaju konvencéné PAS techniky alebo techniku PLEPS.
V pripade pouzitia techniky PALS alebo CDBS odportacame zvolit’ energiu implantacnych
protonov aspoii 1 MeV. Penetraéna hibka takychto pozitronov je zhruba 7-8 pm, ¢o
znamena, zZe takto spdsobené defekty mikroStruktiry by mali byt’ detekovatel'né. Pri nizSich
energidch sa vicSina defektov vakan¢ného typu tvori prili§ blizko povrchu vzorky a tym
padom sa pre konvencné PAS techniky stavaju takmer neviditelnymi, pretoZe energia
pozitrénov z pozitrénového zdroja ?’Na je vysoka a pozitrony len "preletia" oblastou
poskodenia bez interakcie a anihilujt az hlbSie v materidli. Pre PLEPS je hodnota
implanta¢nych protonov variabilna a zavisi od konkrétnych parametrov danej aparatiry.
V naSom pripade bola maximalne dosiahnutel'na energia urychlenia pozitrénov 20 keV, ¢o
predstavuje hibku penetracie ~0,6 um. V tomto pripade je teda najvhodnejsie pouzit
protony o energiach do 100 keV.

» Druhym cielom prace bolo stanovit idealnu teplotu Zihania ocele 15Kh2MFAA po
protonovej implantécii, pri ktorej dochaddza k najvdcSej regeneracii kryStdlovej mriezky
a porovnat’ tuto teplotu s teplotou zihania redlnych tlakovych nadob reaktora, ktoré boli
vystavené neutronovému Ziareniu. Hoci boli naSe vysledky limitované detekénou
schopnostou meracej techniky pri danych energiach implanta¢nych protonov, boli sme
schopni detegovat’ mierne zlepSenie mikroStruktary pri teplotach zihania nad 300°C, ¢o je
v stlade dostupnou vedeckou literatirou. PresnejSie stanovenie najvhodnejSej teploty
zihania vSak uZ na zaklade ziskanych dat nebolo mozné. Daldim déleZitym pozorovanim
bol aj ndrast velkosti/koncentracie defektov vakanéného typu pri teplotach zihania nad
500°C. Pri tychto teplotach dochadza k nukleacii a rastu precipitatov karbidov ako su MC,
M7C3z a M23Ce karbidy. Dovod preco sme boli schopni detegovat’ tieto zmeny
mikrostruktiry na rozdiel od protdonovej implantacie bol ten, ze pri Zihani pri tychto
teplotach vznikali dané precipitaty v celom objeme vzorky (nielen blizko povrchu) a tym
padom ich vedela PAS zachytit. Aj ked’ sme neboli schopni presne urcit’ idealnu teplotu
zihania, tak rozsah teplot, pri ktorom sme videli istii regenerdciu mikrostruktary (300-
500°C) ako aj vyskyt novych defektov pri teplotach nad 500°C, poskytuju optimistické
predbezné vysledky, ze spravanie sa ocele 15Kh2MFAA pri zihani po protonovej
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implantacii ako aj po neutronovom ozarovani je rovnaké. Ak sa tento predpoklad potvrdi
celosvetovo, znamenalo by to d’alSie potvrdenie moznosti pouZitia protéonovej implantacie
ako efektivnej nahrady neutrénového ozarovania, ¢im by sa znacne ulahcilo skimanie
radia¢ného poskodenia konsStrukénych materialov v JE.

» Tretim cielom bolo identifikovanie vplyvu chemického zlozenia konstrukénych materialov
tlakovych nadob reaktora na vyvin defektov vakanéného typu v mikroStrukture po
neutronovom ozarovani. Preukdzali sme, ze pociatocna mikrostruktira materialov spolu
S pritomnost'ou minoritnych legujicich prvkov hra délezita rolu pri radiaénom tvrdnuti a
krehnuti Fe-Cr zliatin ozarovanych pri 290°C. Na zaklade vysledkov je vidno, Ze
pociatocna mikroStruktara (feritickd vs. feriticko-martenzitickd), ktora je priamo
ovplyvnena mnozstvom a distribiciou atomov uhlika v matrici, ma vel’ky vplyv na tvorbu
a zhlukovanie sa defektov vakan¢ného typu v skimanych materidloch. V pripade
feritickych zliatin sa uhlik nachadza rovnomerne distribuovany v matrici. Atdmy uhlika
nasledne interaguji s radiatne indukovanymi vakanciami za vzniku stabilnych
a imobilnych komplexov uhlik-vakancia, ktoré potom tvoria prekdzku vo vol'nom pohybe
d’alsich radiacne indukovanych vakancii a brania im v migracii k miestam rekombinacie,
¢im dochadza k zhlukovaniu vakancii a néslednej tvorbe klastrov. Pritomnost’ atomov
uhlika v matrici feritickych zliatin teda podporuje tvorbu radia¢ne indukovanych defektov
vakanéného typu. V pripade feriticko-martenzitickych zliatin sa atdémy uhlika nenachadzaja
volne distribuované v matrici ale su segregované na hraniciach zfn a martenzitickych
dosti¢iek. Z tohto doévodu sa v mikrostruktire nevytvaraju komplexy uhlik-vakancia a tym
padom sa radia¢ne indukované vakancie nemaji o ¢o zachytit' a mozu sa vol'ne prestuvat’
k miestam rekombinacie. Okrem vplyvu pociatocnej mikro$truktiiry sme identifikovali aj
vplyv minoritnych legujucich prvkov. Atomy legujticich prvkov ako st Ni, Si a P mozu pre
radiacne indukované vakancie predstavovat’ dodato¢né miesta rekombinécie, o sa prejavilo
poklesom S parametra vo vzorkach, ktoré obsahovali dané primesi. Na zaklade porovnani
vysledkov vzoriek Fe-9Cr (F) a Fe-9Cr(F/M), ktoré obsahovali rovnaké mnozZstvo chroému
(~9 hm.%) avSak mali rozdielne mikrostruktary (feriticka vs. feriticko-martenzitickd)
a z dovodu, Ze zhlukovanie vakancii v pripade vzorky Fe-9Cr (F) pripomina zhlukovanie
v ¢istom oziarenom Zeleze, mame za to, Zze chrdm ma na radia¢ne indukované tvrdnutie
a krehnutie oceli ovel'a mensi vplyv nezZ sa doteraz myslelo a Ze vé¢$ia pozornost’ by mala
byt’ venovana vplyvu mikroStruktiry a minoritnych legujucich prvkov.

Celkovo sa domnievame, Ze tato praca priniesla dostatok dokazov, ¢i uz rozsiahlym
vyskumom dostupnej vedeckej literatiry alebo vysledkami experimentov PAS, ze protonova
implantacia by mohla byt vhodna nahrada neutronového Ziarenia pri skumani radiaéného
poskodenia kons$trukénych materidlov tlakovych nddob reaktora, a Ze sme ukazali potencial
protobnovej implantacie pre d’alSie vedecké sktimanie v danej oblasti. Najzaujimavejsie
vysledky vSak priniesol vyskum ohladom vplyvu chemického zloZzenia na odozvu
konstrukénych materialov na ozarovanie neutrénmi, kde sme preukazali, ze mikroStruktura a
koncentracia rdoznych rozpustenych latok moéze zohravat vicsiu ulohu ako koncentracia
chréomu. Vysledky tohto vyskumu by mohli poskytnat’ nové uzito¢né informacie o tom, ako
chemické zlozenie ovplyviiuje radiacné krehnutie oceli, a tym padom viest k moznym tpravam
chemického zloZzenia pouzivanych oceli s cielom zabezpecit' uspeSnii implementaciu
programov predlZovania zivotnosti JE doma aj v zahrani¢i.
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Summary

Long term operation (LTO) of nuclear power plants (i.e., operation beyond their original
license period or expected period of operation) allows nuclear power plants to generate reliable,
low-cost, low-emission electricity for many years longer than originally envisioned and thus
maximize their value. In this thesis we have described the benefits of LTO of nuclear power
plants, and the main considerations and requirements that need to be taken into account to
ensure the longevity of nuclear operations in the years ahead. Besides the theoretical part, we
have performed two parallel researches focused on behavior of various RPV steels/alloys under
irradiation in order to provide more insight to the challenges related to safe and feasible long-
term operation of nuclear power plants.

Due to difficulties related to the traditional neutron irradiation experiments (expensive,
time consuming, special equipment requirements and radioactivity), the aim of the first research
was to study proton irradiation of 15Kh2MFAA steel as a potential surrogate of neutron
irradiation in experiments related to LTO. Proton irradiation provides faster, cheaper, less
dangerous, and repeatable way to investigate basic radiation damage processes taking place in
RPV. 15Kh2MFAA is a reactor pressure vessel steel that was used as a structural material of
Russian WWER-440/213 reactors. Specimens of 15Kh2MFAA steel obtained from
surveillance programme of Mochovce 34 NPP were irradiated by light ions — 500 keV protons
to emulate radiation damage from neutrons. After irradiation specimens were annealed at
various temperatures to determine the level of the lattice recovery at each temperature. Three
different non-destructive positron annihilation-based techniques (Positron Annihilation
Lifetime Spectroscopy — PALS, Coincidence Doppler Broadening Spectroscopy — CDBS and
Pulsed Low Energy Positron System — PLEPS) were used to investigate and characterize the
microstructural properties of the 15Kh2MFAA steel. The characterization was based on
determination and comparison of size and concentration of vacancy type defects in the material.

From PAS point of view, we have found that proton irradiation could be a useful
supplementary tool to study microstructural degradation of RPV steels regarding LTO research.

Secondary research was based on investigation of effects of chemical composition on
irradiation hardening of RPV steels. Vacancy-solute clustering in neutron irradiated Fe-Cr-C
alloys with various initial microstructure (ferritic versus ferritic/martensitic), various
concentrations of Cr and minor solutes (Ni, Si and P) were studied by using coincidence
Doppler broadening spectroscopy. The research was part of a more complex research [46] and
PAS results were supported by results from OKMC, SANS and HV techniques.

We have demonstrated that initial microstructure of alloys, in particular dissolved
carbon distribution, along with concentration of solute atoms play an important role in terms of
vacancy cluster formation in Fe-Cr-C alloys irradiated at 290°C. Based on the results, an
important correlation between initial microstructure, in particular dissolved carbon distribution,
and evolution of vacancy type defects after neutron irradiation could be highlighted. The
presence of C atoms in a ferritic microstructure promotes the formation of vacancy clusters in
the investigated alloys due to the formation of stable and immobile carbon-vacancy (CVa)
complexes which act as traps for irradiation induced vacancies and prevent them from reaching
the sinks, therefore these vacancies could coalesce and create vacancy clusters. On the contrary,
alloys with ferritic/martensitic initial microstructure exhibit lower S parameter values
suggesting suppressed formation of vacancy clusters due to the absence of C atoms in the matrix
(C atoms are segregated at lath/grain boundaries) and inability to create (CVa) complexes. The
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presence of solute (Ni, Si, P) atoms may act as additional sinks for irradiation induced vacancies
to recombine, which results to decrease of the S parameter in Fe-5,9,14Cr-NiSiP ferritic alloys
compared to Fe-9Cr ferritic alloy. The fact that vacancy clustering in Fe9Cr ferritic alloy
resembles that of pure iron suggests that Cr solutes may, in fact, play lesser role in irradiation
hardening of ferritic alloys and steels than previously believed.
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