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I. A kutatás előzményei  

A cirkónium alapú ötvözetek fő felhasználója a nukleáris ipar, ahol fűtőelem-burkolatként 

és kazetták szerkezeti elemeiként alkalmazzák őket (Brown et al., 2005). A fűtőelem-

burkolatnak fontos szerepe van az atomerőműben keletkező hasadási termékek környezetbe 

történő jutásának megakadályozásában, normál és baleseti körülmények között egyaránt. A 

fűtőelem-burkolat céljára kifejlesztett cirkónium ötvözetek normál üzemi körülmények között 

kiváló korrózióállósággal és nagyon jó mechanikai tulajdonságokkal bírnak. Üzemzavari és 

baleseti helyzetekben azonban magas hőmérséklet és korrozív atmoszféra (pl. vízgőz, vízgőz-

hidrogén, levegő, vízgőz-nitrogén) jöhet létre, ami a burkolat gyors oxidációjához vezethet. Az 

oxidáció a burkolat mechanikai tulajdonságainak romlását és extrém esetben akár a burkolat 

sérülését is okozhatja.  

Hűtőközegvesztéses baleset (LOCA) során a burkolat oxidációja tiszta vízgőz 

atmoszférában megy végbe. A cirkónium-vízgőz reakció eredményeképpen a burkolat külső 

felületén oxidréteg keletkezik. Az oxidációt intenzív hidrogénképződés kíséri. A képződött 

hidrogén egy része a cirkóniumban elnyelődik (Frecska et al., 1995), ami hozzájárul a burkolat 

elridegedéséhez. Bizonyos helyzetekben a fűtőelem-burkolat környezetében hidrogénben 

gazdag vízgőz atmoszféra is létrejöhet (pl. a paksi atomerőmű 2. blokki tisztítótartályának 

üzemzavaránál). Ilyenkor a burkolat a gáznemű környezetből nagy mennyiségű hidrogént 

abszorbeálhat (Hózer et al., 2003). A pihentető medence hűtővíz kimaradásos üzemzavara 

esetén vagy a reaktortartály súlyos baleset következtében történő meghibásodásakor 

végbemehet a burkolat levegőben vagy vízgőz-levegő elegyben történő oxidációja. Kis 

valószínűséggel ugyan, de a fűtőelem-burkolat nitrogénnel vagy nitrogént tartalmazó vízgőzzel 

is kölcsönhatásba kerülhet a hidroakkumulátorok meghibásodása folytán (Kostka, 2018; Nagy, 

2018).  

Az atomerőművek biztonságos üzemeltetése érdekében szükség van a fentiekben említett 

folyamatok alapos megismerésére, feltérképezésére. Világszerte számos kísérletet folytattak 

már a cirkónium ötvözetek oxidációjával kapcsolatban és korábban az MTA KFKI 

Atomenergia Kutatóintézetben (AEKI) is végeztek ilyen típusú vizsgálatokat (Frecska et al., 

1995; Frecska et al., 1997; Matus, 2000). Időközben azonban új cirkónium ötvözetek jelentek 

meg, valamint a vizsgálatukhoz alkalmazott módszerek is fejlődtek, ami indokolttá tette új 

kísérletsorozatok végrehajtását.  
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PhD dolgozatom alapját az Energiatudományi Kutatóközpont Fűtőelem és 

Reaktoranyagok Laboratóriumában (2004-től napjainkig) végzett tudományos kutatómunkám 

képezte. 

II. Célkitűzések 

Kutatómunkám fő irányát az E110 és E110G típusú cirkónium fűtőelem-burkolatok magas 

hőmérsékletű oxidációjának tanulmányozása jelentette. 

Célul tűztem ki annak felderítését, hogy az oxidáció körülményei milyen hatással vannak 

az E110 és E110G ötvözetek oxidációs kinetikájára, a felületen képződő oxidréteg minőségére 

és esetenként a burkolat által felvett hidrogén mennyiségére. Kutatásaim során az üzemzavari, 

illetve baleseti körülmények között potenciálisan kialakuló atmoszférák hatásának vizsgálatára 

helyeztem a hangsúlyt. Ezért a kísérleteket vízgőz, hidrogéndús vízgőz, illetve nitrogéntartalmú 

atmoszférában (levegő, levegő-vízgőz elegy, nitrogén, nitrogén-vízgőz elegy) terveztem 

végrehajtani. Célom volt továbbá a két ötvözet magas hőmérsékletű oxidációs viselkedésének 

összehasonlítása. 

Mivel az oxidréteg felhasadásával járó oxidációt egy esetlegesen bekövetkező LOCA 

esemény egyik fő problémájának tartják, kiemelt figyelmet fordítottam az oxidréteg 

felhasadásával járó breakaway oxidáció tanulmányozására, nyomon követésére. Ezen 

túlmenően választ kerestem arra a kérdésre, hogy a vizsgált fűtőelem-burkolatok milyen 

hőmérséklet-tartományban hajlamosak ilyen típusú oxidációra. Az E110 burkolat ún. 

’breakaway oxidációs térképének’ elkészítése is céljaim között szerepelt. Ennek érdekében 

olyan módszer kidolgozására törekedtem, amellyel gyorsan és egyértelműen megállapítható, 

hogy a különböző hőmérsékleteken mikor következik be az oxidréteg felhasadása. 

 

III. Vizsgálati módszerek 

Magas hőmérsékletű oxidációs tesztek 

Az oxidációs kísérletekhez kvarccsővel ellátott magas hőmérsékletű csőkemencét 

használtam. A kísérleti berendezés gőzfejlesztőből, gázrendszerből (argon, hidrogén, nitrogén 

és levegő betápláláshoz), vízszintes elrendezésű háromzónás ellenállás-kemencéből és 

kondenzáló rendszerből állt. A kemence opcionálisan összekapcsolható egy hővezetőképességi 

detektorral (TCD), ezáltal lehetőség nyílik a csőkemencéből kiáramló gázkeverék (vivőgáz és 

képződött hidrogén) hidrogéntartalmának folyamatos követésére.  
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A teszteket különböző oxidáló atmoszférában hajtottam végre 600 °C és 1200 °C közötti 

hőmérséklet-tartományban, izoterm körülmények között. A hőmérséklet és a gázáram 

stabilizálódása után a mintát egy kvarccsónakban a kemence fűtött zónájába toltam. Az 

oxidáció végén a mintát a berendezés hideg részére kihúztam. A kísérletek során a 

mintadarabok külső és belső felülete egyaránt oxidálódott. A kémiai reakciók során végbement 

változásokat (elsősorban az oxidáció mértékét) a mért tömegnövekedéssel jellemeztem. 

Post-test vizsgálatok 

Optikai mikroszkópiát (OM), pásztázó- és transzmissziós elektronmikroszkópiát (SEM és 

TEM), továbbá energiadiszperzív röntgen mikroanalízist (EDX) alkalmaztunk morfológiai 

vizsgálatokhoz és néhány kiválasztott minta elemanalíziséhez. 

A műgyantába ágyazott mintákat a mechanikai polírozás után 0,5%-os hidrogén-fluoriddal 

marattuk, így láthatóvá vált az anyag szemcseszerkezete. A keresztmetszeti csiszolatok 

metallográfiai vizsgálatát Reichert Me-F2 optikai mikroszkóppal végeztük.  

Az előkészített mintákat vékony szénréteg porlasztásával vezetővé tettük. A vízgőzben 

oxidált minták morfológiai vizsgálatára JEOL Superprobe 733 típusú elektronsugaras 

mikroanalizátort használtunk visszaszórt elektron (BEI) üzemmódban. Néhány esetben 

közvetlenül, műgyantába ágyazás nélkül is végeztünk elektronmikroszkópos vizsgálatokat egy 

Philips SEM 505 típusú pásztázó elektronmikroszkóppal. A közvetlenül vizsgált 

mintadarabokról másodlagos elektron (SEI) felvételeket készítettünk. 

A vízgőz – nitrogén elegyben oxidált minták mikroszkópos vizsgálatához LEO 1540XB 

típusú pásztázó elektronmikroszkópot alkalmaztunk, amely gallium fókuszált ionnyalábbal (Ga 

FIB) van felszerelve. Ezzel néhány mikrométer mélységű metszeteket állítottunk elő a nitrogén 

és az oxigén mélységbeli eloszlásának vizsgálatára. A nitridek és oxidok egyedi 

kristályméreteinek meghatározásához Thermo Scientific gyártmányú Themis 200 gömbihiba-

korrigált transzmissziós elektronmikroszkópot használtunk. 

Az energiadiszperzív elektronsugaras mikroanalízist (EDX) RÖNTEC gyártmányú, 

vékonyablakos analizátorral, valamint a Thermo Scientific Scios2 Dual Beam típusú 

mikroszkóp Oxford X-Mac-20 analizátorával végeztük. 

Hidrogéntartalom meghatározás 

Az oxidált cirkónium minták által elnyelt hidrogén mennyiségének meghatározását – 

magas hőmérsékleten végzett deszorpció (ún. forró extrakció) után – hővezetőképességi 
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detektor segítségével végeztem. A deszorpció megvalósítása kvarccső betéttel rendelkező 

csőkemencében történt 1150°C-on.  

Néhány esetben az elnyelt hidrogén mennyiségi meghatározását ELTRA gyártmányú, 

ELEMENTRAC® OH-p típusú, oxigén-hidrogén elemanalizátorral végeztem. 

IV. Új tudományos eredmények 

1. Az oxidréteg felhasadásával járó breakaway oxidáció izoterm körülmények között történő 

vizsgálatára online mérési módszert dolgoztam ki. Kísérletekkel bizonyítottam, hogy a 

cirkónium ötvözetek magas hőmérsékletű vízgőzös oxidációja során felszabaduló hidrogén 

folyamatos detektálása jól alkalmazható a breakaway oxidáció nyomon követésére. Ezzel a 

módszerrel gyorsan és egyértelműen megállapítható, hogy adott hőmérsékleten mikor 

következik be az oxidréteg felhasadása, ami a fűtőelem-burkolat oxidációjának 

gyorsulásához vezet. A breakaway folyamat bonyolultsága ellenére a mérés ezen 

módszerrel jól reprodukálható [1]. 

2. Elkészítettem az E110 típusú atomerőművi fűtőelemburkolat vízgőz atmoszférára 

vonatkozó, ún. „breakaway oxidációs térképét” és meghatároztam azt a hőmérséklet-

tartományt (900 – 1050 °C), ahol az E110 burkolat breakaway oxidációja rövid idő alatt 

(300 – 500 s) bekövetkezik. A kidolgozott online módszer segítségével igazoltam, hogy az 

E110G burkolat a vizsgált hőmérséklet-tartományban (800 – 1200 °C), vízgőzben oxidálva 

nem mutat breakaway oxidációt [1][2][3]. 

3. Megállapítottam, hogy a hidrogén jelenléte a vízgőz atmoszférában nem gyorsítja az E110 

és E110G ötvözetek magas hőmérsékletű oxidációs kinetikáját. Kísérletekkel igazoltam, 

hogy a vizsgált tartományban (900 – 1100 °C, ≤65% hidrogéntartalom) az E110 ötvözet 

vízgőzös oxidációját a hidrogéndús atmoszféra lassítja, az E110G oxidációjára nincs 

kimutatható hatással [4][5]. 

4. Megállapítottam, hogy az E110 burkolat hidrogén abszorpciója sokkal intenzívebb 

hidrogéndús vízgőzben, mint tiszta vízgőz atmoszférában. Mérésekkel kimutattam, hogy a 

hidrogéndús vízgőzben oxidált E110 burkolat hidrogéntartalma akár többszöröse is lehet a 

tiszta vízgőzben ugyanolyan mértékben oxidált burkolat hidrogéntartalmának [4]. 

5. Kísérletekkel igazoltam, hogy magasabb levegőtartalmú (50%) vízgőzben és tiszta levegő 

atmoszférában az E110 és az E110G ötvözetek oxidációja a vizsgált hőmérsékleteken 

gyorsabb, mint levegőmentes vízgőzben. A levegőtartalmú oxidáló közeg E110 ötvözetre 
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gyakorolt hatása jelentősebb. Részletes mérésekkel mindkét ötvözetre létrehoztam azt az 

adatbázist, amivel a levegős oxidáció kinetikája 10, 50 és 100% levegőtartalomnál 

jellemezhető [6]. 

6. Nitrogéntartalmú vízgőzben végzett oxidációs kísérletek alapján megállapítottam, hogy a 

nitrogén jelenléte bizonyos körülmények között gyorsítja az E110 és E110G ötvözetek 

tömegnövekedését a tiszta vízgőzös oxidációhoz képest, és rámutattam az ötvözetek eltérő 

viselkedésére. Megállapítottam, hogy az E110G ötvözet a vizsgált hőmérsékleteken 

(1200 °C kivételével) hasonlóan vagy kedvezőbben viselkedik, mint az E110 ötvözet. 

Megállapítottam továbbá, hogy magas nitrogéntartalmú (50%) vízgőzben az E110G 

ötvözetnél is bekövetkezhet breakaway oxidáció [7][8]. 

 

V. Az eredmények hasznosítási lehetősége 

Az atomerőművek biztonságának megőrzéséhez nélkülözhetetlen a fűtőelem-

burkolatokban üzemzavari és baleseti körülmények között lezajló folyamatok, jelenségek 

vizsgálata és minél alaposabb megismerése. Az E110 és E110G burkolatok magas 

hőmérsékletű oxidációjával és hidrogénfelvételével kapcsolatos kutatási eredmények fűtőelem-

viselkedési folyamatok számítógépes modellezéséhez használhatók.  

Az E110G burkolattal végrehajtott kísérletek alapján az MTA EK-ban új oxidációs 

korrelációkat dolgoztak ki az E110G vízgőzös oxidációjának leírására, amelyek bekerültek a 

biztonsági elemzésekhez használt FRAPTRAN és TRANSURANUS kódokba (Kozsda-Barsy, 

2016). Ezzel egyidejűleg az E110 burkolatra alkalmazott oxidációs korreláció is pontosításra 

került a breakaway tartományon kívül végbemenő oxidációra (Király, 2014).  

A tiszta vízgőzben végzett kísérletek során kapott eredmények hozzájárulhatnak az új 

LOCA kritériumok alátámasztásához [22]. 

A hidrogéndús vízgőzben végrehajtott kísérletek eredményei elősegítették a paksi 

atomerőmű 2. blokki tisztítótartályának üzemzavaránál lezajlott folyamatok megértését [5]. 

A nitrogéntartalmú oxidáló közegben végzett nagyszámú kísérlet új, részletesebb adatokat 

szolgáltat az atomerőművi súlyos baleseti állapotok kinetikai modellezéséhez. A súlyos baleseti 

kódok többsége jelenleg nem rendelkezik olyan modellel, amely szimulálja a cirkónium-

nitrogén reakciót, ezért is fontosak ezek az eredmények. Az oxidált mintadarabok 

mikroszerkezeti vizsgálata hozzájárul a súlyos baleset során létrejövő anyagszerkezetek 

részletes jellemzéséhez.   
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