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Souhrn

Rostouci poptavka po energiich ve svété vede k potfebé vytvaret nové zdroje s vysSi
ucinnosti a nizsSim dopadem na Zivotni prostredi. Pokrocilé jaderné reaktory mohou byt
Jjednou z moznosti jak udrZitelné nahradit fosilni paliva a omezit tak emise oxidu uhli¢itého a
dalSich latek znecistujicich ovzdusi. Nejdulezitéj§im cilem IV. generace jadernych reaktort je
bezpecénost, a proto budou kladeny velké naroky na jejich bezpecnostni systémy. Soucasti
bezpecnostniho systému pro budouci heliem chlazené reaktory by mohl byt separacni
systém pro odstranéni radioaktivnich vzacnych plyn( z primarniho okruhu. Pro odstranéni
vzacnych plynii z helia byla na VSCHT v Praze pouzita adsorpéni aparatura. Moznost
separace xenonu a kryptonu z helia byla potvrzena za tlaku 40 bar a teploté 22 °C v
adsorbéru. Nasledné byla separacni ucinnost zvySena sniZzenim teploty v adsorbéru na -40
°C. Separace kryptonu probihala s dostatec¢nou ucinnosti aZ pfi teploté -75 °C.
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Summary

The growing world population is followed by ever increasing demand of electrical
energy. The advanced nuclear reactors could be one option to sustainably replace
fossil fuels and reduce carbon dioxide emissions and other air pollutants. The most
important objective IV" generation of nuclear reactors is security and therefore will
put great demands on their security systems. Part of the safety system for the future
helium cooled nuclear reactors could be system for removing radioactive noble gases
from primary circuit. The adsorption apparatus was tested at ICT Prague for
separation noble gases from helium. The separation ability was confirmed at the
pressure 40 bar and temperature 22 °C in adsorption column. The separation ability
was increased by degreasing temperature to -40 °C in adsorber. Krypton was
sufficiently separated by degreasing temperature to -75 ° C.
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Uvod

S rostouci svétovou populaci roste i poptavka po elektrické energii. V souasné dobé je
vyroba elektrické energie velmi zavisla na vyrobé z fosilnich paliv. Je tfeba vzit v avahu, Ze
fosilni paliva jsou omezenym, neobnovitelnym zdrojem energie a Ze jejich spalovani je
jednim z nejvétSich zdroju znecisténi ovzdusi. Kvuli tomu se zemé Evropské unie zavazaly
prostfednictvim raznych pravnich predpisi omezovat zavislost vyroby elektrické energie
z fosilnich paliv [1]. Proto je dulezité vyvijet nové energetické zdroje, které budou stabilni,
ekonomicky vyhodné a s nizkym dopadem na Zivotni prostfedi. Vyvoj novych jadernych
elektraren muze byt jedna z cest jak vytvofit zdroje stabilni elektrické energie bez spalovani



fosilnich paliv [2]. Dva z Sesti konceptll budoucich jadernych reaktord IV. generace
pfedstavenych Mezinarodnim férem v roce 2002 jsou VHTR (reaktor s velmi vysokou
teplotou) a GFR (reaktor pracujici na rychlych neutronech chlazeny plynem). Jaderné rektory
IV. generace maji byt vyznamnym pokrokem oproti sou¢asnym reaktortm Ill./lll+. generace
pfedevSim ve zvySeni bezpe€nosti, UuCinnosti, ekonominosti, snizeni mnozstvi
radioaktivnich odpadd, s nizSim vlivem na Zzivotni prostfedi a zajiSténi proti zneuziti k vyrobé
jadernych zbrani. Nicméné komercni vyuziti jadernych reaktort 1V. generace se neocekava
dfive nez po roce 2030 [3].

Pro plynem chlazené jaderné reaktory pfisti generace je nutné pouZzit helium jako teplonosné
medium vzhledem k velmi vysokym pracovnim teplotam reaktort (1000 °C — VHTR, 850 °C —
GFR), aby nedochazelo k nezadoucim chemickym reakcim s konstruk&nimi materialy [4-6].

Helium je inertni plyn, stabilni za vysokych teplot a nereaktivni. Nicméné do chladiciho
okruhu s héliem budou dostavat stopové mnozstvi necistot jako H,, CO, CO,, CH,4, N,, Oy,
H,O. Necdistoty se mohou do helia v primarnim okruhu dostat napfiklad pfi zavazeni nového
paliva nebo desorpci z konstrukénich materiald reaktoru. Necistoty v heliu mohou vést
k sériim chemickych reakci a zpUsobit korozni poSkozeni komponent reaktoru [7-10]. Tyto
necistoty nejsou radioaktivni a budou separovany v Cisticim systému pro primarni chladivo
[11].

Radioaktivni plyny a tékavé latky vznikajici pfi jaderné reakci (vzacné plyny Xe, Kr, Ar nebo |,
Cs) mohou unikat nebo difundovat do primarniho chladiva pfi poSkozeni palivovych ¢lanku.
Proto je vhodné uvaZovat o havarijnim Cisticim systému, ktery by byl schopny odstranit
uvolnéné radioaktivni latky z primarniho chladiva, které by se mohly do primarniho okruhu
uvolnit pfi vzniku mimofradné udalosti (roztésnéni vice palivovych &lanku).

Experimentalni ¢ast

Laboratorni experimenty na VSCHT v Praze byly zamé&feny na sorpéni separaci xenonu a
kryptonu jako znec€isténi helia vzacnymi plyny. Jako testovany adsorpéni material bylo
pouZito Uzce porézni aktivni uhli. Testy byly provedeny na adsorpéni aparature sestavené
v laboratofich VSCHT v Praze. K experimentdim byla pouZita pracovni smés plynti o sloZeni:
Helium + Krypton (500 cm®m™®) + Xenon (1000 cm®*m?). Toto sloZeni bylo spog&itano
matematickym modelem jako mnozstvi, které se mulze uvolnit do reaktoru pfi vzniku
mimoradné udalosti - roztésnéni vétsiho mnozstvi palivovych ¢lanku.

Adsorbent

Pouzitym adsorbentem bylo Uzce porézni aktivni uhli umisténé v adsorpéni koloné.
Adsorbent byl pfed méfenim aktivovan v susarné po dobu 10 hodin pfi teploté 150 °C, aby
se z jeho porézni struktury odstranily latky nasorbované do adsorbentu bé&hem jeho
skladovani (vodni para a dalsi org. i anorg. plyny a pary). Poté byl adsorbent zvazen a
pfesypan za tepla do adsorpCni kolony, ktera byla neprodlené uzaviena a nasledné
pfipojena do aparatury a byl spustén proplach adsorp¢ni kolony heliem po dobu 15 min za
pretlaku 0,1 MPa pro vytésnéni vzduchu vniklého do systému.

Laboratorni aparatura

Pro experimenty byla pouZita laboratorni sorpéni aparatura pracujici pfi pretlaku plynné
smési az 4,5 MPa. Experimentalni zafizeni je umisténo do hlinikové konstrukce. Jednotlivé
komponenty aparatury jsou pospojovany nerezovou kapilarou o priméru 6 mm od firmy
Swagelok.



Pro experimenty pfi snizené teploté byla adsorpéni kolona umisténa do chladiciho boxu
Julabo FP 50 (HC) pomoci flexibilnich spoju a nerezovych kapilar zajiStujicich ponofeni
adsorbéru a jeho umisténi ve spravné poloze v chladici smési.

Na obrazku 1 je zobrazeno schéma experimentalni aparatury s adsorpcni kolonou uloZzenou
v chladicim boxu.

Tlak v aparatufe je regulovan regulatorem tlaku od firmy Brooks, ktery umoziuje nastaveni
tlaku v rozsahu 1,5 — 4,5 MPa; na vystupu ze zafizeni je tlak plynu snizen Skrticim jehlovym
ventilem na tlak 0,1 MPa. Prltok plynné smési aparaturou je regulovan regulatorem od
stejné firmy pracujicim v rozsahu 0 — 25 dm®.min™. Ovladani regulatoru priitoku a regulétoru
tlaku je zajisténo digitalnim ovladacim panelem od firmy Brooks osazenym displejem.
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; Préitok 0 - 0,25 I/min Absorpéni kolona v chladicim boxu
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Tlak na vystupu 15 — 45 bar

Obrazek 1 Schéma experimentalni aparatury s adsorpéni kolonou ulozenou v
chladicim boxu

Analyza plynné smési

K analyze byl pouzit plynovy chromatograf od firmy Aglient technologies model 7890B s
heliové ionizacnim detektorem PDHID model D-3-1-7890. Pouzitd kolona byla ShinCarbon
ST 100/120 o délce 2m, ID 1 mm, OD 1/16“ Silico.

Podminky experimentu

K méfeni sorpénich kapacit pro Kr a Xe na vzorcich aktivnich uhli byly pouZity plynné smési
helium + Kr + Xe pfipravené v tlakové lahvi. Tlak v aparatufe byl v pribé&hu experimentd
nastaven na 4 MPa, proSly plyn vystupoval z aparatury za tlaku 0,1 MPa o prutoku 0,52
dm®*min™® (p = 101,325 kPa, t = 0 °C). Experimenty probihaly za teplot 22 °C, -40 °C a -
75 °C.

Pfed vlastnim méfenim sorpce byla pfipravena aparatura s adsorbentem proplachovana
heliem o gistot& 99,9999 % po dobu 15 minut za tlaku 0,1 MPa a pfi pratoku 0,5 dm®min™
pro vytésnéni okolniho vzduchu z aparatury. Poté pfi stalém praplachu heliem bylo spusténo
chlazeni. Po dosazeni pozadované teploty pokracoval pruplach heliem po dobu asi 15 minut
do ustaleni teploty v adsorbéru.

Nasledné byla aparatura natlakovana na 4 MPa plynnou smési a tento stav se nechal ustalit
po dobu 10 minut. Poté byl zapocat vlastni experiment za poZadovanych podminek a
pratoku modelového plynu adsorpéni kolonou. Cast plynu vystupujiciho z aparatury byla
vedena do plynového chromatografu k analyze obsahu Kr a Xe v plynu.



Vysledky a diskuze

Prvni adsorp&ni experimenty xenonu a kryptonu z helia pfi teploté 22 °C a tlaku 40 bar
v adsorpcni koloné potvrdily separaCni schopnost téchto latek z helia vybraného
uzceporézniho aktivniho uhli.

Na obrazku 2 jsou zobrazeny prinikové kfivky xenonu a kryptonu pfi teploté 22 °C. Na
vodorovné ose je zaznamenano proteklé mnoZstvi plynu adsorpéni kolonou (dm?;
p=101,3kPa, t = 0 °C) a na svislé ose objemovy zlomek sledovanych vzacnych plynQ
(% obj.). Vodorovné €ary v obrazcich znaci koncentrace sledovanych slozek v plynu v plynné
smési vstupujici do adsorbéru: Cervena barva znazornuje koncentraci Xe a zelena
koncentraci Kr. Pribéh pranikovych kfivek je na obrazcich prepocitan na navazku 100 g
adsorbentu. Celkova adsorpéni kapacita je spocitana do okamziku dosaZeni koncentrace
sledovaného plynu v plynné smési na vystupu z adsorbéru odpovidajici koncentraci tohoto
plynu ve smési vstupujici do adsorbéru.
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Obrazek 2 Pribéh adsorpce pri teploté 22 °C a tlaku 40 bar

Na obrazku 2 je vidét, Ze xenon je mnohem silnéji adsorbovan na povrch vybraného Uzceporézniho
aktivniho uhli neZ krypton. Celkova kapacita pro krypton je 0,4 g na 100 g adsorbentu, pro xenon je
10,7 g na 100 g adsorbentu.

ProtoZe celkova kapacita pro krypton byla velice nizka byly provedeny expedienty za sniZzené teploty
v adsorbéru. Pfi teploté -40 °C a tlaku 40 bar vykazovalo aktivni uhli kapacitu 2,6 g na 100 g
adsorbentu pro krypton a 43,4 g na 100 g adsorbentu pro xenon. Pribéh prinikovych kfivek pfi

teploté -40 °C je znazornén na obrdzku 3.
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Obrazek 3 Priabéh adsorpce pri teploté -40 °C a tlaku 40 bar

NavySeni celkové kapacity bylo dosazeno pfi teploté -75 °C a tlaku 40 bar v adsorbéru.
Celkova kapacita pro krypton za téchto podminek je 7,8 g na 100 g adsorbentu a pro xenon
76,0g na 100 g adsorbentu. Za téchto podminek je jiz celkova kapacita pro krypton
dostate¢na. Prubéh adsorpCnich kfivek pfi teploté -75 °C je znazornén na obrazku 4.
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Obrazek 4 Priabéh adsorpce pri teploté -75 °C a tlaku 40 bar
Zaver

Adsorp¢ni technologie €isténi He od Kr a Xe s pouzitim Uzce poréznich aktivnich uhli jako
adsorbentll se ukazala jako vhodna separa¢ni metoda. Snizenim teploty v adsorbéru pfi
adsorpci na -40 °C se celkova kapacita zvysila oproti teploté 22 °C témér Ctyfikrat na 2,6 g
na 100 g adsorbentu pro krypton a pro xenon na 43,4 g na 100 g adsorbentu. Celkova
kapacita pro krypton byla stale nizka, Proto byly provedeny experimenty za niz§i teploty -75
°C pfi tlaku 4 MPa, coz jsou podminky pod mezi suchosti Cistého kryptonu (kriticky bod
kryptonu t = -63,67 °C, p = 5,525 MPa).

PFi teploté -75 °C a tlaku 4 MPa vykazovalo Uzceporézni aktivni uhli sorp¢ni kapacitu pro
xenon 76,0 g na 100 g sorbentu a pro krypton 7,8 g na 100 sorbentu. Za téchto podminek je
sorpCni kapacita pro xenon velmi vysoka a pro krypton dostate¢na pro to, aby zafizeni mohlo
byt vyuzito v technické praxi.

Vysledky provedenych experimentl ukazaly, Ze za laboratorni teploty je adsorpce na
aktivnim uhli vhodnym separaénim procesem pro odstrafniovani Xe z plynné smési s He.

Pro krypton je v8ak potfeba snizit teplotu adsorpce pod — 70 °C, pfi které je dosahovano
adsorpCnich. kapacit kolem 8 g na 100 g pouzitého aktivniho uhli. Tyto adsorpCni. kapacity
jsou dostate¢né pro aplikaci technologie v provozni praxi.

Optimalnim FeSenim systému ¢isténi helia pro provozni nasazeni je pouziti dvou adsorbér(
za sebou pro oddéleny zachyt obou vzacnych plynd. V prvnim adsorbéru, ktery by mohl



pracovat za laboratorni teploty (pfip. pouze mirné snizené teploty) bude dochazet k zachytu
Xe a druhy adsorbér bude chlazen na nizké teploty adsorp&niho loze (pod — 70 °C). Tento
adsorbér bude urCen pro zachyt Kr.

Regeneraci adsorbentu nasyceného Kr nebo Xe bude mozné provadét odtlakovanim
adsorbéru a ohfevem adsorbentu na vysokou teplotu pomoci inertniho plynu (napf. He) s
naslednou evakuaci ohfatého adsorbentu.
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