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EFFECTIVENESS OF MATERIAL MODIFICATION FOR IMPROVEMENT OF
CONCRETE SHIELDING PROPERTIES AGAINST IONIZATION RADIATION

Streszczenie

W artykule przedstawione zostalty wyniki pierwszego etapu realizacji projektu NGS-Con-
crete, ktérego celem w zakresie optymalizacji materialowej jest modyfikacja kompozytéw
na poziomie atomowym, tj. wypelniaczami zawierajacymi atomy o wiasciwosciach roz-
praszajacych i absorbujacych promieniowanie neutronowe, ktére spowoduja uzyskanie
korzystnych wlasciwosci ostonowych bez pogorszenia innych wiasciwosci uzytkowych
betonu. Pierwszy etap badarn obejmowal pomiary wlasciwosci ostonowych betonéw przed
promieniowaniem gamma i neutronowym we wzorcowych polach promieniowania. Réw-
noczesnie przeprowadzono symulacje komputerowe metoda Monte Carlo przy uzyciu
kodu MCNPx. W efekcie uzyskano wyniki symulacyjne i eksperymentalne pozwalajace
na wiarygodna oceng efektywnosci réznych sposobé6w modyfikacji materialowych, m.in.
dodatkéw polimerowych, widkien polimerowych, czy niekonwencjonalnych dodatkéw
chemicznych, na wilasciwosci ostonowe betonu. Jednoczesnie potwierdzono mozliwosc
zastosowania algorytméw symulacji komputerowych metody Monte Carlo do opisu
transportu neutronéw i promieniowania gamma przez beton.

Abstract

The paper presents the results of the first phase of the project NGS-Concrete, which aims
in material optimization is a modification of the composites at the atomic level; it means by
addition of modifiers containing atoms of good scattering and absorbing properties against
neutron radiation. As a result the concrete obtain the beneficial properties of shielding
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without compromising the usability performance of concrete. The first stage of the study
included measurements of the shielding properties of concrete against gamma and neutron
radiation in the reference radiation fields. At the same time computer simulations of the
Monte Carlo method using code MCNPx has been carried out. The results of computer
simulation and experimental measurements allow for a reliable assessment of the effecti-
veness of different ways of materials modification, including polymer additives, polymer
fibers, or unconventional chemical additives on the shielding properties of concrete. It has
been also confirmed the possibility of using Monte Carlo method algorithms for computer
simulation to describe the transport of neutrons and gamma rays through the concrete.
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1. Modyfikacja materialowa betonu

Beton jest kompozytem, czyli materialem o niejednorodnej strukturze ztozonym z dwéch
lub wiecej komponentéw (faz) o réznych wlasciwosciach, ktére da sie wyrézni¢ makro-
skopowo. Podstawowymi fazami w betonie s kruszywo, stwardnialy zaczyn cemento-
wy oraz pory, ktére moga by¢ czesciowo lub catkowicie wypelnione woda. Z racji tego
iz wlasciwosci kompozytéw rzadko sa suma czy Srednig wlasciwosci jego skltadnikéw
sa one szczegdlnie podatne na modyfikacje. Modyfikatory moga stanowi¢ dodatkowe
odrebne fazy np. makrowlékna, albo powodowac istotne zmiany wlasciwosci materiatu
bez mozliwosci ich wyodrebnienia w strukturze np. domieszki.

Eukowski jako podstawowe rodzaje modyfikatoréw wymienia domieszki, dodatki
polimerowe, dodatki mineralne i rodki impregnacyjne [1], ale wymienia takze mozliwos¢
modyfikacji widknami.

Beton ostonowy przed promieniowaniem jonizujacym stanowi idealny przyklad
wykorzystania modyfikacji materiatlowej dla uzyskania betonu o zdefiniowanej uzytecz-
nosci —defined performance concrete, DFP. Modyfikacja taka pozwala bowiem na ulepszenie
jego wlasciwosci ostonowych bez uszczerbku dla jego podstawowych cech technicznych
takich jak np. wytrzymalos¢ na Sciskanie.

2. Wiasciwosci betonu jako ostony przed
promieniowaniem jonizujacym

Beton jest podstawowym materialem stosowanym do budowy oston przed promieniowa-
niem jonizujacym, ze wzgledu na stosunkowo niski koszt oraz jednoczesnie mozliwosé
spelniania funkcji konstrukcyjnych. Poniewaz jednak ostony betonowe maja zwykle
znaczne grubosci, to wzgledy konstrukcyjne nie wymagaja wysokich wytrzymatosci.
Z drugiej jednak strony instalacje, w ktérych wykorzystuje si¢ promieniowanie jonizujace
wymagaja podwyzszonego poziomu bezpieczeristwa i trwaltosci. Z tego wzgledu na przy-
klad wymagania dla betonu zawarte w wytycznych AFCEN [2] dot. budowy elektrowni
jadrowych znacznie wykraczaja ponad standardowe wymagania dla betonu opisane
w PN-EN 206 [3], ktére przewiduja jedynie 50 lat trwatosci [4]. W Polsce prace badawcze
dotyczace zastosowania betonu jako oston w obiektach zwigzanych z wytwarzaniem ener-
gii jadrowej byly rozpoczete w Polsce przed 1970 rokiem, a p6Zniej rozwijane w zwigzku
z zamierzona budowa reaktora w Zarnowcu [5-7]. Tymczasem po awarii w Czarnobylu
w 1986 roku i podjeciu decyzji o postawieniu , Elektrowni Jadrowej Zarnowiec w Budowie”
w stan likwidacji w 1990 roku, co byto réwnoznaczne z zaprzestaniem budowy, badania
dotyczace oston betonowych przed promieniowaniem jonizujacym byly prowadzone
w Polsce duzo mniej intensywnie.

Ale elektrownia jadrowa to nie jedyny obszar zastosowania oston przed promienio-
waniem jonizujacym. Nalezy pamigtac o instalacjach wykorzystujacych promieniowanie
jonizujace takich jak reaktory badawcze (reaktor ,Maria” w Swierku) czy instalacje
medyczne stuzace do:

- diagnostyki: rentgenodiagnostyka, tomografia komputerowa czy medycyna nuklearna,
czyli rejestracja promieniowania emitowanego przez zgromadzony w tkance radiofar-
maceutyk, celowo podany pacjentowi
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- radiologii zabiegowej: maloinwazyjna metoda przeprowadzania zabiegéw wspoma-
ganych obrazowaniem technikg rentgenowska
— teleradioterapii: niszczenie tkanki nowotworowej za pomocg promieniowania joni-
zujacego.
Istotnym polem aplikacji betonéw ostonowych jest takze jego zastosowanie w maga-
zynach materialéw rozszczepialnych oraz przy zestalaniu odpad6éw promieniotworczych.

3. Ocena witasciwosci ostonowych betonu przed
promieniowaniem jonizujacym

Podstawowy podzial promieniowania obejmuje promieniowanie elektromagnetyczne,
czyli rozchodzace si¢ w przestrzeni zaburzenie pola elektromagnetycznego oraz promie-
niowanie korpuskularne, ktére jest strumieniem czastek o masie spoczynkowej réznej
od zera (alfa, beta, protonéw, neutronéw itp.). Do Ziemi dociera takze promieniowanie
kosmiczne zlozone zaréwno z czesci korpuskularnej jak i elektromagnetycznej, ale nie
jest to tematem niniejszego artykutu.

Promieniowanie elektromagnetyczne dzielimy z kolei na promieniowanie jonizujace
iniejonizujace. Granica pomiedzy promieniowaniem jonizujacym a niejonizujacym przy-
jeta zostala na granicy widma Swiatta widzialnego i ultrafioletu (zakres UV-A, dlugosé
fali 320-380 nanometréw, czyli czestotliwos¢ 8x10™ Hz). Promieniowanie niejonizujace
jest duzo mniej szkodliwe dla ludzi i organizméw zywych od promieniowania jonizuja-
cego, ktére wywoluje jonizacje osrodka materialnego, tj. oderwanie przynajmniej jednego
elektronu od atomu lub czasteczki albo wybicie go ze struktury krystalicznej. Charakter
jonizacji, czyli oddzialywania promieniowania jonizujacego z osrodkiem w znacznym
stopniu zalezy od rodzaju promieniowania i jego energii, a takze od jadrowo-fizycznych
wiasciwosci atomoéw, z ktérych sie sklada ten osrodek.

Do jonizujacego promieniowania elektromagnetycznego zaliczamy promieniowanie
rentgenowskie i gamma. Ze wzgledu na czesciowe pokrywanie si¢ zakreséw czestotliwosci
promieniowania rentgenowskiego i promieniowania gamma, obecnie jako kryterium kla-
syfikujace przyjmuje si¢ Zrédlo promieniowania: promieniowanie rentgenowskie powstaje
podczas hamowania wolnych elektronéw, a promieniowanie gamma w wyniku rozpadu
promieniotwoérczego jader pierwiastkéw.

Promieniowanie gamma ma wiasciwosci falowe i korpuskularne, ale w technice
i energetyce jadrowej wigekszosci proceséw towarzyszy emisja promieniowania gamma
o dostatecznie wysokich energiach, w ktérych przewazaja juz wlasciwosci korpuskularne.

Innym rodzajem promieniowania, ktére jest bardzo przenikliwe i szkodliwe dla
czlowieka jest korpuskularne promieniowanie neutronowe. Neutrony jako czastki bez
fadunku moga oddziatywac jedynie z jadrami atoméw wchodzacych w sklad materii.
Rodzaj tego oddzialywania w duzej mierze zalezy od predkosci (energii) poruszajacego
si¢ neutronu. Neutrony u duzych energiach tzw. predkie uderzajac w atomy odbijaja
sie od nich tracac czes¢ swojej energii w wyniku tzw. rozproszenia sprezystego. Z praw
mechaniki wiadomo, Ze jezeli taki neutron zderzy si¢ z duzym jadrem to wytraci mata
czesé swojej energii, a jezeli jego masa bedzie zblizona do masy jadra, z ktérym sie zde-
rza to utrata energii bedzie duza. Z tego wlasnie wzgledu najlepszymi spowalniaczami
neutronéw sa woddr i inne pierwiastki o matej liczbie atomowej.
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Drugim etapem ostabiania promieniowania neutronowego jest absorpcja neutronéw
powolnych tzw. termicznych, czyli takich ktérych energia jest mniejsza niz 0,025 eV.
W wyniku takiego wychwytu radiacyjnego powstaje izotop pierwiastka wyjsciowego,
a nadmiar energii zostaje wypromieniowany w formie kwantu gamma. Powstaje wiec
tzw. wtérne promieniowanie gamma.

Czasami zdarza sig, ze takze neutrony predkie s wychwytywane i z jagdra emitowany
jest proton lub czastka a oraz kwant gamma. Mozliwa jest takze emisja neutronu i kwantu
gamma, i wtedy taka reakcje nazywamy rozproszeniem niesprezystym, poniewaz w wy-
niku reakcji otrzymujemy jadro wyjsciowe. Sg to jednak zjawiska stosunkowo rzadkie
wobec opisanego wczesniej spowalniania neutronéw predkich i absorpcji neutronéw
termicznych.

Prawdopodobienistwo zajscia powyzej opisanych zjawisk opisuja tzw. przekroje
czynne o, ktore s3 wyrazone w jednostce powierzchni — cm? lub w barnach (1 barn = 10*
cm?). Intuicyjnie, przekrdj czynny to taka powierzchnia atomu, Ze trafiajaca na nig czastka
doznaje z tym atomem oddzialywania — nie nalezy jednak utozsamia¢ tej powierzchni
z rozmiarami jader czy atomow poszczegdlnych pierwiastkéw. W przypadku neutronéw
dla kazdego pierwiastka odrdznia sie przekroje czynne na dany rodzaj reakcji, czyli roz-
proszenie 6, w tym rozproszenie niesprezyste c_i sprezyste o, oraz przekréj czynny na
absorpcje o, [8]. Analizujac wartosci tych przekrojéow mozna stwierdzié, Ze pierwiastki
najczesciej wystepujace w betonie nie naleza do najlepszych absorberéw neutronéw
(tabele 11 2).

Tabela 1. Przekroje czynne podstawowych pierwiastkéw w betonie w kolejnosci liczby
atomowej Z i masy atomowej A [8]

Z | Symbol Nazwa [ﬁ] tbasnl | Maenl | Mol | [ba]
1 H wod6r 10 | 1757 | 80267 | 8203 | 03327
8 0 flen 160 | 4233 | 0001 | 423 0,0002
11 Na s6d 230 | 1662 | 1623 | 328 | 05305
2| Mg magnez 243 | 3631 | 0087 | 371 0,0633
13 Al aluminium 27,0 1,495 0,008 1,50 0,2313
14 Si krzem 81 | 2163 | 0005 | 217 | 01713
15 p fosfor 3,0 | 3307 | 0005 | 331 0,1727
16 S siarka 321 | 1109 | 0007 | 1,08 | 0511
17 cl chlor 355 | 1152 | 535 | 1680 | 335333
19 K potas 391 | 1692 | 0271 | 19 | 21111
20 Ca waptt 201 | 2782 | 0053 | 28 | 04322
2% Fe zelazo 558 | 11,225 | 0401 | 1162 | 25633

G, — dla neutrondw o predkosci 2200 m/s (E=25,3 MeV)
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Tabela 2. Przekroje czynne najlepszych absorberéw neutronéw podstawowych pierwiast-
kéw w betonie w kolejnosci przekroju czynnego na absorpcje [8]

Z | Symbol Nazwa | tbosel | ool | totnl | (oo
64 Gd gadolin 157.3 29,388 151,222 180.22 49 700
62 Sm samar 150.4 0422 39,333 39.33 5922
63 Eu europ 152.0 6,754 2,544 9.24 4 530
48 Cd kadm 1124 3,046 3,461 6.50 2520
66 Dy dysproz 162.5 35,988 54,412 90.39 994

5 B bor 10.8 3,545 1,701 524 767

77 Ir iryd 192.2 14,189 0,333 14.33 452

80 Hg rted 200.6 20,245 6,611 26.81 3723
79 Au zloto 197.0 7,321 0,435 7.75 98.65
47 Ag srebro 107.9 4,407 0,583 4,99 63.30
27 Co kobalt 58.9 0,779 4,833 5.63 37.18
17 Cl chlor 355 11,526 5,355 16.85 33.13

6, — dla neutrondw o predkosci 2200 m/s (E=25,3 MeV)

Analizujac powyzsze zestawienia mozna stwierdzic, Ze:

najwydajniejsze w rozpraszaniu niesprezystym sa pierwiastki o duzej masie atomowej
(choé nie jest to regula), ale poniewaz udzial tej reakcji w calkowitym procesie ostabiania
promieniowania neutronowego jest znikomy, to wplyw dodatku pierwiastkéw ciezkich
na ostabianie promieniowania neutronowego tez bedzie niewidoczny.

do spowalniania neutronéw najlepszym rozwigzaniem jest duza zawartos¢ wodoru,
ktéry moze by¢ obecny w wodzie (zaréwno kapilarnej, jak i zwigzanej chemicznie
przez cement), uwodnionym kruszywie (typu limonit, serpentynit) oraz jako skladnik
réznego rodzaju domieszek i dodatkéw

do pochlaniania neutronéw nalezy stosowac tzw. dobre absorbery, ktérymi sa przede
wszystkim gadolin, kadm, bor, kobalt oraz chlor, ale ten ostatni jest niekorzystny
z punktu widzenia korozji stali zbrojeniowej. Z kolei metale ciezkie typu Mn, Ti, Ni
czy Fe podczas absorpcji neutronéw powolnych emituja wysokoenergetyczne wtérne
promieniowanie gamma oraz powoduja znaczng aktywacje betonu.

Opisujac ostabienie promieniowania najczesciej postuguje sie pojeciami:

Half-Value Layer - HVL, czyli warstwy p6ichlonnej lub warstwy ostabienia potéwkowe-
go, ktéra opisuje grubosé danego materiatu ostabiajaca do potowy pierwotne natezenie
przechodzacego promieniowania.
Tenth-Value Layer — TVL, czyli analogicznie do HVL warstwa oslabienia dziesigcio-
krotnego, ktdra jest grubos¢ danego materialu ostabiajaca dziesigciokrotnie pierwotne
natezenie przechodzacego promieniowania.

W artykule zaprezentowano wartosci HVL i TVL obliczone na podstawie pomiaréw

natezenia pradu jonizacji przy uzyciu interpolacji funkcja wielomianowa III stopnia.
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4. Wiasciwosci ostonowe betonéw modyfikowanych

Brak istotnego wplywu wspdétczynnika woda/cement na wilasciwosci ostonowe betonu
zwyklego wobec Zrédla promieniowania gamma (Cs-137) oraz promieniowania neutro-
nowego (Am-Be) wykazali Kharita i in.[9]. Inne wnioski uzyskali Sahin i in. [10], ktérzy
przeprowadzili analize ANOVA dla wspélczynnika przenikania promieniowania gamma
dla betonéw, ktére réznily sie stosunkiem w/c (0,5; 0,55; 0,60), zawartoscia cementu (300;
350; 400 kg /m?), iloscia domieszki napowietrzajacej (0; 0,05; 0,1%) oraz warunkami piele-
gnacji (w wodzie, na powietrzu i pod folia). Na tej podstawie stwierdzili oni, iz najbardziej
efektywnym parametrem zwigkszajacym wiasciwosci ostonowe przed promieniowaniem
jest w/c oraz w drugiej kolejnosci zawarto$¢ cementu. Nalezy jednak podejs¢ do tych
wynikéw krytycznie, gdyz obok dyskretnych parametréw technologicznych nalezatoby sie
przyjrzec dokladniej iloSciowym wlasciwosciom uzytkowym takim jak np. wytrzymatosé
na Sciskanie, szczelnos¢ czy gestosé.

El Khayat [11] przedstawil obliczenia wplywu zmierzonego metoda PGNAA stosun-
ku wapno/krzemionka na wilasciwosci ostonowe, ktéry okazal sie nie mie¢ wptywu na
masowy wsp6tczynnik ostabiania z ragji zblizonych wartosci przekrojéw czynnych CaCO,
i 5iO, (patrz tabela 1). Zaobserwowano natomiast wiekszy wplyw zawartosci wodoru
i gestosci betonu na obliczane parametry ostonowe.

Istotnym parametrem z punktu widzenia wiasciwosci ostonowych przed promienio-
waniem neutronowym (szczegdlnie w aspekcie spowalniania neutronéw predkich) jest
zawarto$¢ wody w betonie, zaréwno w postaci wody wolnej tzw. wilgotnos¢, jak i wody
zwigzanej chemicznie przez cement. Piotrowski i in. wykazali, ze wzrost wilgotnosci o 1%
powoduje wzrost efektywnosci spowalniania neutronéw predkich o 15%, dla zapraw
zwyklych i PCC [12,13], 0 10% dla betonéw zwyklych i ciezkich (magnetytowych) oraz
PCC [14], ale tylko 5%, gdy w skladzie zaprawy wystepowat tlenek gadolinu [15].

Prochon i Piotrowski [16] w 2016 roku wykazali, Ze r6zna zawartosci wody zwigzanej
(ktora zalezy takze od stopnia hydratacji) w cementach réznych rodzajéw i klas przeklada
si¢ na bledna wartos¢ liniowego wspétczynnika ttumienia symulowanego wczeéniej przy
stalej — 20% zawartosci wody zwiazanej [17]. Potwierdza to uzyskane wczesniej wyniki
wzrostu efektu spowalniania neutronéw predkich dla CEM Il i CEM IV w stosunku do
CEM I [12]. Nalezy jednak pamietad, Ze z czasem zawartos¢ wody zwigzanej w betonie,
ktory jest poddany dzialania promieniowania gamma i promieniowania neutronowego,
maleje.

Brandt [18] i Brandt, J6Zzwiak-NiedZwiedzka [19] opisujac ten efekt zaznaczaja, ze
determinuje on coraz mniejsza skutecznosc ostabiania promieniowania w czasie.

4.1. Beton z dodatkiem kruszyw specjalnych
W 2004 roku Akkurt i in. [20] przedstawili wyniki obliczeri i pomiaréw liniowych i ma-
sowych wspoétczynnikéw ostabiania promieniowania gamma o energii 1 keV — 300 MeV
dla barytu, marmuru i skaly wapiennej pozyskanej w Turcji o nazwie limra. Potwierdzili
oni dodatni wplyw wzrostu gestosci kruszywa na parametry ostonowe.

W 2006 roku Akkurt i in. [21] zamienili czes¢ kruszywa zwyklego na barytowe
i wykazali zaré6wno obliczeniowo, jak i eksperymentalnie, Ze istotny wptyw na wartosé
liniowego wspoétczynnika ostabiana promieniowania gamma o energii 0,66 MeV i 1,3 MeV
ma rodzaj kruszywa a nie jego zawartos¢ w m? betonu, czy stosunek w/c.
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W 2013 Akkurt i El-Khayat [22] przedstawili natomiast wyniki obliczen, z ktérych
wynika, iz wzrost zawartosci barytu zwigksza liniowy wspélczynnik ostabiania dla pro-
mieniowania gamma, ale zmniejsza ten wspétczynnik dla promieniowani neutronowego.
W efekcie dla promieniowania mieszanego zalecaja oni wspdlne zastosowanie materialéw
bogatych w wodér, metale ciezkie oraz absorbery neutronéw.

Zespot pod kierunkiem Akkurt’a [23] przedstawil takze negatywny kruszywa zeolito-
wego (w ilosci 10, 30 i 50%) na liniowy wspélczynnik ostabiania promieniowania gamma
wynikajacy, glownie z obnizenia gestosci betonu.

Okuno i in. [24] przedstawili nowy rodzaj betonu ostonowego przed promieniowaniem
neutronowym, w ktérym zastosowano perydot — skale z grupy oliwinéw zawierajacq
duzo wodoru, oraz kolemanit — mineral z grupy boranéw. Zaréwno wyniki badan, jak
i symulacji komputerowych MCNP wskazuja na 1,7 razy lepsze wilasciwosci ostonowe
przed promieniowaniem od Zrédia neutronéw *2Cf, co doprowadzito do zastosowania
go w Materials and Life Science Facility (MLF) w Japan Proton Accelerator Research
Complex (J-PARC) Project.

Seshardi [25] przy strumieniu neutronéw o energii 14 MeV uzyskatl spadek dawki pro-
mieniowania dla betonu ciezkiego z kruszywem hematytowym o 20% w stosunku do beto-
nu zwyklego. Jednoczesnie ujawnit sie wzmocniony efekt emisji wtérnego promieniowania
gamma, ktéry wynikal z reakcji rozpraszania niesprezystego oraz absorpcji. Aktywacja
i wtérne promieniowanie gamma w przypadku dodatku Zelaza jest zjawiskiem znanym
i potwierdzonym zaréwno w eksperymentach, jak i symulacjach komputerowych [26].

4.2. Betony modyfikowane dodatkami mineralnymi

Potencjal w zastosowaniu dodatkéw typu pyl krzemionkowy, popiét lotny oraz natu-
ralny zeolit jako modyfikatoré6w betonéw ostonowych przed promieniowaniem gamma
zaprezentowali Tlirkmen i in. [27], ktérzy wykazali wigksze wartosci masowych wspét-
czynnikéw ostabiania promieniowania gamma, ale tylko w zakresie energii miedzy 1,8
i3,6 keV, czyli krawedzi K dla absorpcji promieniowania X dla krzemu (Si) i wapnia (Ca).

Yilmaz i in. [28] analizowali masowe i liniowe wspétczynniki ostabiania promieniowa-
nia oraz HVL dla Zrédla gamma (59,5 kEv i 661 keV) oraz wartosci przekrojéw czynnych
usuwania neutronéw predkich dla 12 betonéw zwyklych modyfikowanych przy uzyciu
dodatkéw typu Il wg PN-EN 206, czyli pytu krzemionkowego, popiotu lotnego oraz mie-
lonego granulowanego zuzla wielkopiecowego zastosowanych jako zamiennika cementu,
bez uwzglednienia koncepcji wspétczynnika k, w ilosci 2,5, 51 10%. Uzyskane przez nich
wyniki wskazuja na nieco wigksza skutecznosc ostonowa betonu niemodyfikowanego przy
energii promieniowania gamma 59,5 keV i brak wplywu przy wyzszej energii. Z uwagi
na stalg stosunek wody do spoiwa i wody o kruszywa nie zaobserwowano wplywu
dodatkéw na wiasciwosci ostonowe przed promieniowaniem neutronowym. Wskazuje
to na mozliwos¢ stosowania dodatkéw typu II do betonéw ostonowych wspomagajac
szeroko rozumiany zréwnowazony rozwdaj.

Mahandy i in. [29] badali wiasciwosci ostonowe przed promieniowaniem gamma be-
tonu ciezkiego na bazie kruszywa magnetytowego wysokiej wytrzymalosci. Dzieki uzyciu
superplastyfikatora uzyskali oni wytrzymalosci betonu cigezkiego od 80 do ponad 120
MPa. Badane betony modyfikowali oni takze przy uzyciu mikrokrzemionki. Potwierdzili
oni, ze oslabianie promieniowani gamma zalezy gtéwnie od gestosci betonu, ale wykazali
takze, iz dodatek mikrokrzemionki w ilosci 10% w stosunku do masy cementu powoduje
spadek wartosci TVL o ok. 5% (z 17,2 cm na 16,3 cm), mimo braku réznicy w gestosci.
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Kharita i in. [30] w eksperymencie analogicznym do [9] wykazali natomiast, ze do-
datek pylu weglowego, mimo wplywu na wytrzymatosé na sciskanie (do 6% w stosunku
do masy cementu wzrost, potem, az do iloci 15% — spadek), powodowat staty spadek
liniowego wspoélczynnika ostabiania oraz HVL do promieniowania gamma oraz byl bez
wplywu na wyniki ostabiania promieniowania neutronowego.

Galego i in. [31] z kolei modyfikowali beton magnetytowy przy uzyciu bezwodnego
boraksu w ilosci 1,19, 5 i 25,1%, czego efektem byl spadek gestosci (odpowiednio 3,94,
3,6212,68 g/cm?) oraz wlasciwosci ostonowych przy Zrédle *! Am-Be (spadek TVL z 26,6,
26,5129,6 cm wobec 27,01 dla betonu niemodyfikowanego).

4.3. Betony modyfikowane dodatkami polimerowymi

Mozliwosé poprawy wlasciwosci ostonowych przed promieniowaniem neutronowym
wykazali juz w latach 70. Belyakov i in. [32,33]. Uzyskali oni korzystne wiasciwosci fizy-
ko-mechaniczne i techniczno-ekonomiczne dla betonéw PCC zawierajacych wypelniacz
polietylenowy w ilosci do 300 kg/m? betonu. Jednoczesnie podstawowe parametry osto-
nowe takiego betonu wobec promieniowania o energii < 10MeV rosly ekspotencjalnie do
zawartosci wodoru. W efekcie uzyskano mozliwos¢ redukgji grubosci ostony o 30-40%
w stosunku do betonu zwyklego o zwartosci wodoru na poziomie 6 kg/m?.

Malkapur i in. [34] uzyskali wzrost wartosci przekrojéw czynnych na pochlanianie
neutronéw oraz spadek dawki za przegroda betonowa betonéw modyfikowanych latek-
sem. Podobnie jak u Belyakov’a, bylo to zwigzane ze wzrostem udzialu wodoru w sktadzie
atomowym, ktéry z kolei wynika ze wzglednej zawartosci polimeru wobec cementu (p/c)
oraz samej ilosci cementu. Stosunek w/c nie miat wplywu na ten parametr, co potwierdzito
wczesniejsze wyniki o braku wpltywu w/c na wlasciwosci ostonowe.

Betony modyfikowane zywica epoksydowa byly przedmiotem analizy przedstawio-
nej w 2015 roku przez zespdl pod kierunkiem autora referatu [35]. Wykazano wtedy, ze
korzystny efekt dodatku polimeru uzyskany w symulacjach komputerowych [36] nie
zostal w pelni potwierdzony w pomiarach, gdzie liczba zarejestrowanych neutronéw
termicznych, ktére byly spowolnione w materiale zmniejszyla si¢. Co ciekawe wzrosta
liczba neutronéw absorbowanych, czyli czes¢ spowolnionych neutronéw mogta by¢ po
prostu zatrzymana w materiale, a nie wykryta przez detektor umieszczony za przegroda.

Z kolei wstepne wyniki uzyskane w ramach realizowanego programu badawczego
opublikowane w 2015 roku [36] wskazaly na wigksza efektywnosé dodatku zywicy epok-
sydowej do betonu magnetytowego nawet od tlenku gadolinu, ktérego przekrdj czynny
na absorpcje neutronéw wynosi az 50 tys. barn.

4.4. Betony modyfikowane pierwiastkami ziem rzadkich

Jednym z najbardziej obiecujacych modyfikatoréw betonu z punktu widzenia ostabiania
promieniowania neutronowego sa tzw. pierwiastki ziem rzadkich. Wspomniany wczesniej
Seshardi [24] uzyskal wzmocnienie ostonowosci o 10% (ale takze emisji wtérnego pro-
mieniowania gamma) dla betonu hematytowego z dodatkiem 1% koncentratu, w ktérego
skltad wchodzil gtéwnie tlenek samaru 37,5% i tlenek gadolinu 27,5%.
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Tlenek gadolinu jako modyfikator byl rozwazany w wielu pracach autora, czego
podsumowaniem sa nastepujace wnioski:

— 98% skutecznos¢ w pochlanianiu neutronéw termicznych przez zaprawy zawiera-
jace Gd,O, w ilosci 2% w stosunku do masy cementu oraz wzrost o 100% liniowego
wspdlczynnika ttumienia dla neutronéw termicznych wobec zapraw normowych [15],

- dodatek Gd,0, w ilosci 2% powoduje, ze przy wigzce neutronéw predkich spada liczba
rejestrowanych neutronéw termicznych za przegroda, czyli spowalniane neutrony sa
absorbowane w materiale i nie wydostaja si¢ na zewnatrz [37],

- wzrost zawartosci Gd,0, od 1% przez 2%, az do 5% nie powoduje istotnego polepszenia
wlasciwosci ostonowych [36],

- duza skutecznos¢ Gd,0O, przy matej grubosci ostony w catym zakresie energetycznym
neutronéw termicznych (do 1x10" MeV), przy wiekszej grubosci ostony skutecznosc
jest widoczna w mniejszym zakresie energetycznym (przy grubosci 30 cm do 1x10-4
MeV a przy 50 cm — 2x10-7 MeV) [36].

5. Badania witasne

Przedmiotem badan byly plyty betonowe o wymiarach 400x400x50 mm wykonane z be-

tonu referencyjnego wykonanego przy uzyciu CEM III 42,5R i wskazniku w/c=0,4: na

kruszywie granitowym (Z) oraz betony modyfikowane:

— przed zamiane kruszywa granitowego na magnetytowe (M)

— przez zamiane cementu CEM III 42,5R na CEM I 42,5 R (MC-I).

- przy uzyciu tlenku gadolinu (Gd,O,) w ilosci 0,5 i 1,0% w stosunku do masy cementu
(G051 ZG 1.0 oraz MG 0.5 i MG 1.0)

— przez dodatek widkien w postaci makrowldkien polimerowych (MF1) i/lub mikrow-
t6kien polipropylenowych (MF2, MF1+2)

— polimerem w postaci dyspersji akrylowej (MPCC1) lub dyspers;ji epoksydowej (MPCC2)

— przy uzyciu nieorganicznego zwiazku chemiczny z grupy wodorkéw zawierajacego
bor, ktéry jest stosowany jako magazyn wodoru w ogniwach wodorowych (H2).

Wiasciwosci betonéw (wytrzymalosé na Sciskanie i gestosé) po 28 i 235 dniach, dla

ktérych przeprowadzono pomiary wiasciwosci ostonowych wskazujg na brak zmian

w gestosci objetosciowej (Dr, =3%), ale istotny przyrost wytrzymatosci, nawet o 50%

w przypadku betonu MF1+2 (tabela 3). Na szczegdlng uwage zastuguje nieoczekiwany

wzrost wytrzymalosci na sciskanie betonu o ponad 20% po dodaniu gadolinu; dla betonu

zwyklego jest to wzrost z 51,7 MPa na 62,6 MPa i dla betonu magnetytowego z 42,7 MPa

na 52 4MPa.
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Tabela 3. Podstawowe wlasciwosci techniczne betonéw z cementem CEM III

Po 28 dniach Po 365 dniach
. AHEEAREEEE
Opis betonu i S| & -; E £ & E ED 2
2 P = = I > B &
\Hé " E Q \HE < o
Zwykty Z 51.7 | 46,7 |C35/45|2251| 563 | 9 |2233|-1
Magnetytowy M |42 37,7 (C30/37|3014 | 60.3 | 41 |3100
Magnetytowy z CEM I MC-I |364 |31,4|C25/30(3020|50.3 | 38 | 3040
Zwykly
20,5% Gd,0, ZG 0.5 | 553|503 [C40/50(2339| 67.8 | 23 | 2306 | -1
Zwykly
21,0% Gd,0, ZG10 | 626|576 |C45/55(2293|73.0 | 17 | 2338 2
Magnetytowy
20,5% Gd,0, MG 0.5 | 51.7 | 46,7 |C35/45|3123| 65.0 | 26 | 3090 | -1
Magnetytowy )
21,0% Gd,0, MG 1.0 | 524|474 |C35/45|3194| 67.2 | 28 | 3168 | -1
Magnetytowy = | MF1 | 443393 |C30/37|3069|57.4 | 30 [3063 | 0
z makrowléknami polimerowymi
Magnetytowy z mikrowldknami | - yjpy 1 5 0 | 47,0 |C35/45|3165| 566 | 9 |3157| 0
polipropylenowymi
Magnetytowy z makrowléknami
polimerowymi i mikrowléknami | MF1+2 | 25.7 | 20,7 |C15/20|2856| 38.4 | 49 | 2892 | 1
polipropylenowymi
Magnetytowy PCC z dyspersia | \pccy | 43.4 | 38,4 [C30/37(3120| 491 | 13 | 3200 | 3
polimerowa
Magnetytowy PCC 2 Zywica MPCC2 | 51.3 | 46,3 |C35/45|3179| 551 | 8 |3183| 0
epoksydowg
Magnetytowy PCC z dyspersja
polimerowa MP1C glG 40.3 | 35,3 |C25/30(|3107 (39.3 | -2 |3175]| 2
i1,0% Gd,0, ’
Magnetytowy z 1,0% NaBH, H2 329 (27,9 |C20/25|3053| 41.1 | 25 | 3058 | 0

5.1. Pomiary we wzorcowych polach promieniowania
Pomiary przeprowadzono wg indywidualnie opracowanego programu [38] na specjal-
nie przygotowanym stanowisku, ktére pozwalalo na pozycjonowanie ptyt o wymiarach
500x500x50 mm, umieszczanych prostopadle do mechanizmu pozycjonowania Zrédia
promieniowania na wysokosci 100 cm +3% nad powierzchnia podiogi. Zrédto promie-
niowania na czas trwania pomiaréw w sposéb zdalny za pomoca wciagnika elektrycz-
nego bylo wysuwane z tymczasowego slotu umieszczonego pod powierzchnia podlogi.
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Stosunkowo duza powierzchnia prébki promieniowanie Zrédla w sposéb izotropowy
zapewnialo, ze pomiar uwzglednial gléwnie wiazke przechodzaca przez przegrode, a nie
promieniowanie odbite od Scian i urzadzen w pomieszczeniu. Pomiary byly wykonywane
przy uzyciu systemu pomiarowego, w sklad ktérego wchodzily dwie rekombinacyjne
komory jonizacyjne typu REM 2.8 oraz GW2, ktérych wybér wynikat z charakteru zastoso-
wanego Zrddla promieniowania jonizujacego, ktdre jest gtéwnie Zrédtem promieniowania
neutronowego jednak réwnolegle do niego wystepuje skladowa gamma, ktérej obecnosé
zaburza pomiar i wprowadza blad. Komora jonizacyjna typu REM 2.8 jest komora
réwnowazna tkance, a wiec jest detektorem czulym zaréwno na skladowa neutronowa,
jak i na skladowg gamma. Natomiast komora typu GW?2 jest komora bezwodorowa, co
oznacza, ze jej czulo$¢ neutronowa jest pomijalna wzgledem czutosci na promieniowanie
gamma. Pozwala to na okreslenie skladowych oraz przedstawienie kolejnych wynikéw
uwzgledniajacych wplyw skladowej gamma.

Fot. 1. Stanowisko pomiarowe w hali kalibracyjnej Laboratorium Pomiaréw Dozymetrycznych
w Departamencie Energetyki Jadrowej Narodowego Centrum Badar Jadrowych (LPD DEJ NCBJ)

5.2. Symulacje komputerowe MCNP

Raport NESCC [39] stwierdza, ze skutecznosc betonowych oston przed promieniowaniem
neutronowym moze by¢ fatwo obliczane przy pomocy nowoczesnych algorytmoéw roz-
wigzujacych réwnanie transportu Boltzmana tzw. radiation transport codes. Poniewaz
nie mozna go rozwigzad analitycznie wykorzystuja one metody numeryczne, a w szcze-
goblnosci metode Monte Carlo wymyslong przez Metropolisa i Ulama [40] podczas ich
pracy w projekcie Manhattan w laboratorium Los Alamos. W tej numerycznej metodzie
tworzy sie serie historii drogi i oddzialywan pojedynczego neutronu, ktére sa nastepnie
zbierane w postaci danych i prezentowane statystycznie. Sposéb pozyskiwania wyni-
kéw sprawia, ze dokladno$é metody MC zalezy w duzej mierze od liczby préb w czasie
rzeczywistym, gdyz niepewnos¢ pomiarowa badania wynosi 1/VN , gdzie N oznacza
liczbe préb. Uproszczony algorytm przeprowadzanych w ramach badari symulacji Monte
Carlo byt przedstawiony przez Tefelskiego i in. [26]. Do przeprowadzenia symulacji wy-
korzystano pakiet oprogramowania MCNP6 w oparciu o rzeczywista geometrie Zrédia
i stanowiska pomiarowego [341].
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5.3. Wyniki i ich analiza

Wyniki HVL i TVL wzgledem promieniowania gamma potwierdzaja zaleznos¢ wlasciwosci

ostonowych wzgledem promieniowania gamma od gestosci — beton ciezki (M) uzyskat az

o ok 1 cm nizsze wartosci HVL od betonu zwyklego (Z) i o ok 2-3 cm nizsze wartosci TVL

(tabela 4). Analiza skutecznosci dodatkéw wskazuje, Ze w przypadku betonu zwyklego

po dodaniu gadolinu obserwujemy wzrost wartosci zaréwno HVL jak i TVL. Jednocze$nie

okazalo sie, ze wszystkie modyfikatory zastosowane w programie badawczym obnizaja

wartosci HVL i TVL uzyskane dla betonu magnetytowego :

— tlenek gadolinu zaréwno HVL, jak TVL maleje proporcjonalnie do jego zawartosci
osiggajac maksymalnie 0,5 cm spadek wartosci HVL i 2,1 cm dla TVL przy 1% Gd,0,,

— zbrojenie rozproszone — dodatek makrowlékien polimerowych (MF1) powodowat
spadek HVL 00,3 cm i TVL 0 0,8 cm,

- dodatek dyspers;ji polimerowej (MPCC1) podobnie jak borowodorek sodu (H2) powo-
dowal spadek HVL 0 0,3-0,5cm i TVL 0 0,9-1,2 cm.

Nie stwierdzono jednak wspéldzialania dodatkéw gadolinu i dyspersji polimeru
(MPCCI1G 1.0)- spadek HVL i TVL dla Zrédia Cs-137 wyniést odpowiednio 0,21 0,7 cm,
a dla Zrédta Co-60 - 0,4 cm i 0,8 cm.

Podsumowujac mozna stwierdzié, ze zaproponowane dodatki polepszaja wlasciwosci
ostonowe betonéw magnetytowych przed promieniowaniem gamma o ok. 6-13%.

Analizujac uzyskane wartosci HVL dla Zrédla promieniowania gamma mozna zauwa-
zy¢é, ze beton zwykly uzyskuje gorsze wlasciwosci ostonowe niz beton ciezki magnetytowy
(o ok.10-12% dla HVL). Podobnie jak w przypadku promieniowania gamma modyfikacja
materialowa betonu cigzkiego zaréwno przy uzyciu gadolinu, widkien polimerowych
jak i dodatku polimerowego daje bardzo dobre rezultaty (spadek HVL o kolejne 10%
w stosunku do betonu cigezkiego niemodyfikowanego, M). Najbardziej korzystne okazato
si¢ zastosowanie polimeru lacznie z tlenkiem gadolinu (spadek o 20%) — mozna zatem
stwierdzi¢, ze w tym przypadku ujawnit sie efekt addytywny modyfikacji.

Poréwnujac uzyskane w wyniku pomiaréw eksperymentalnych wartosci HVL z uzy-
skanymi za pomocg symulacji komputerowych mozna zauwazy¢ liniowy charakter tej
zaleznosci ze wspdlczynnikiem réwnym 1,1, co $wiadczy o okolo 10% przeszacowaniu
wiasciwosci ostonowych betonéw przy uzyciu kodu MCNP (rys. 1). Najprawdopodobniej
jest to wynikiem zalozenia 20% zawartosci wody zwiazanej chemicznie uwzglednianej
przy obliczaniu sktadu atomowego betonu, co w oparciu o wyniki eksperymentalne jest
warto$cia nieco zawyzona [24].
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Tabela 4. Wyniki pomiaréw HVL i TVL dla promieniowania gamma (Zrédto Cs-137 i Co-
60) oraz wyniki pomiaréw i symulacji HVL i TVL dla promieniowania neutronowego
(zrédio Pu-Be)

Promieniowanie gamma neutronowe
Cs-137 Co-60 Pu-Be
Opis betonu Symbol HVL HVL

HVL|TVL HVL TVL (pomiar) [(MCNP)

Zwykly Z 4,0 (12,7 53 [ 172 8,95 8,7
Magnetytowy M 32 110,81 4,3 | 14,6 7,71 7,5
Magnetytowy z CEM I MC-I 32 (10,8 42 | 14,5 7,99 7,9
Zwykly

20,5% Gd,0, 7ZG 05 42 1141 54 [ 192 8,64 8,9
Zwykly

21,0% Gd,0, ZG1.0 41 13,8 53 | 18,6 8,77 8,9
Magnetytowy

205% Gd.0, MGO05 |31 (102 4,0 | 14,0 7,67 7,6
Magnetytowy

210%G d203 MG 1.0 29197 138 125 7,25 7,1
Magnetytowy MF1 |29 10140 |138| 733 72

z makrowléknami polimerowymi

Magnetytowy z mikrowléknami ME2 30 [103 | 40 142 B )

polipropylenowymi

Magnetytowy z makrowléknami

polimerowymi i mikrowtéknami MF1+2 3,1 110,7 | 4,1 | 15,0 - 8,5
polipropylenowymi

Magnetytowy PCC z dyspersja MPCC1 |28 | 97 | 38 |134| 734 | 71
polimerowa

Magnetytowy PCC z zywica MPCC2 | 29 [101 ] 39 |13,6 B .
epoksydowa

Magnetytowy PCC z dyspersja

polimerowa MP?%HG 30 (101| 39 [138| 6,19 6,0
i1,0% Gd,0, ’

Magnetytowy z 1,0% NaBH, H2 29199 |39 134 - 7,3

Analizujac wartosci HVL dla Zrédla Pu-Be w funkcji gestosci (rys. 2) mozna zauwa-
zyé, ze punktu ukladajg sie¢ w dwéch grupach: jedna dla betonu zwyklego niezaleznie
od modyfikacji gadolinem coraz druga dla betonu magnetytowego. Najnizszy wynik
uzyskano dla betonu magnetytowego PCC (z dodatkiem dyspersji polimerowej) oraz 1%
Gd, O, w stosunku do masy cementu (MPCCI1G 1.0). Wytrzymatos¢ srednia tego betonu
f 25 Wynosi 40,3 MPa, co jest wartoscia bliskg wartosci dla betonu magnetytowego nie-
modyfikowanego (M) —42,7 MPa. W swietle wczesniejszych wynikéw uzyskanych przez
Akkurt’a i in. [19] okazuje sie, ze w przypadku, gdy mamy do czynienia z promienio-
waniem mieszanym (gamma i neutronowym) magnetyt jest duzo lepszym kruszywem
ciezkim niz baryt.
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Rys. 1. Zaleznos¢ wartosci HVL uzyskanymi w pomiarach dla Zrédta Pu-Be oraz oszacowane

w symulacjach MCNP
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Rys. 2. Zmierzone wartosci HVL dla Zrédta Pu-Be w zaleznosci od gestosci betonu, oznaczenia
wg tab

Wykres udzialu dawki od promieniowania gamma w dawce catkowitej uzyskany
dzieki zastosowaniu komér REM 2.8 i GW2 (rys. 3) pokazuje, iz beton zwykly oraz magne-
tytowy modyfikowany borowodorkiem (H2) lepiej ostabia promieniowanie neutronowe
niz pozostate betony magnetytowe. Polozenie punktéw pomiarowych wyzej na wykresie
$wiadczy o tym, iz wieksza liczba neutronéw jest spowalnianych i absorbowanych w ma-
teriale z emisjg kwantéw gamma, co przedklada si¢ wiasnie na wigkszy udzial dawki
gamma w dawce catkowitej. Jedynie beton magnetytowy PCC z gadolinem (MPCC1G
1.0), mimo iz na poczatku jest najgorszy (punkty polozone najnizej na osi Y) to wraz ze
wzrostem grubosci ostony jego skutecznos¢ staje sie coraz wieksza i przy grubosci 30 cm
jest gorszy jedynie od betonu H2.
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Rys. 3. Udziatu dawki od promieniowania gamma w dawce catkowite]

6. Podsumowanie i wnioski

Zaréwno studia literaturowe, jak i przeprowadzone badania wskazuja, ze realizacja

modyfikacji materialowej w celu poprawy wiasciwosci ostonowych betonu przed pro-

mieniowaniem jonizujacym jest bardzo skomplikowanym zadaniem, poniewaz samo od-

dzialywanie promieniowania jonizujacego z materia jest zjawiskiem, ktére zalezy od wielu

czynnikéw, w tym przede wszystkim od rodzaju promieniowania (gamma/neutronowe)

jego energii, i w koricu od samego materiatu — jego mikrostruktury i budowy atomowe;j.
W zwiazku z powyzszym, aby oceni¢ efektywnos¢ takiej modyfikacji nalezy:

— zdefiniowaé promieniowanie — jego rodzaj i parametry i dobra¢ modyfikatory, ktére
maja szczegdlny potencjal w polepszeniu ostonowosci (np. w przypadku promieniowa-
nia gamma beda to kruszywa cigzkie, ale juz w przypadku promieniowania mieszanego
(gamma-+neutronowe) baryt nie jest rozwigzaniem optymalnym,

- zdefiniowac podstawowe parametry uzytkowe betonu takie jak np. wytrzymatosé na
Sciskanie, szczelnos¢ itp.

- wykonac symulacje komputerowe w celu oszacowania wlasciwosci ostonowych metoda
Monte Carlo przy uzyciu oprogramowania typu MCNP,

— przeprowadzic program eksperymentalny obejmujacy badania wymaganych wiasciwo-
$ci uzytkowych betonéw modyfikowanych oraz weryfikacje wlasciwosci ostonowych
we wzorcowych polach promieniowania.

W kolejnym etapie badari projektu, dla wybranych betonéw zostana przeprowadzone
pomiary ostabiania wigzki neutronéw, a takze promieniowania gamma w wigzce kanatu

poziomego H2 reaktora MARIA (rys. 4).

Ostatecznym efektem realizacji projektu bedzie optymalizacja i opracowanie
wytycznych do projektowania, wykonywania i kontroli jakosci nowej generacji betonu
ostonowego przed promieniowaniem jonizujacym. Opracowane rozwigzania materialowe
powinny mieé duzy potencjal patentowy, a opracowane wytyczne pozwola na projektowa-
nie kompozytéw budowlanych na potrzeby m.in. budowy elektrowni jadrowych w ramach
Programu Polskiej Energetyki Jadrowej oraz innych obiektéw, w ktérych wykorzystywane
s techniki jadrowe, w tym laboratoriéw badawczych i obiektéw medycznych.
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Rys. 4. Konfiguracja kanatéw poziomych reaktora MARIA z zaznaczonym kanatem H2 oraz widok
stanowiska badawczego w wigzce kanatu poziomego H2 podczas badania

Artykul powstal w ramach projektu LIDER/033/639/1L-4/12/NCBR/2013 oraz pracy sta-
tutowej WIL PW na rok 2016. Sktadam szczeg6lne podziekowania dla Lafarge Cement
S.A., SIKA Poland SA oraz Surico Sp. z 0.0.- Sp.K., za pomoc w doborze i dostarczenie
materialéw do badan oraz NCB]J za realizacje pomiar6w we wzorcowych polach pro-
mieniowania.
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