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KURZFASSUNG

Das Ziel dieser Arbeit war ein quantitatives Verständnis der Leervolumen­
verlagerungen in Brennstab-Proben während der Bestrahlung zu erhalten.
Hierzu wurden radiale Leervolumenverteilungen, wie Riß- und Porenvolumen­
verteilungen, nach der Bestrahlung gemessen und mit modelltheoretisch ge­
wonnenen verglichen. Zu diesem Zweck wurden kurzzeitig (He-Loop-Versuchs­
gruppe 2) und langzeitig (BUndelbestrahlung Mol"7A) bestrahlte Prüflinge
bezüglich des Leervolumens analysiert.

Die Prüflinge wurden mittels Diamant-Trennscheiben in zylindrisohe Proben
geteilt, diese in Araldit eingebettet und auf SiC-Papier geschliffen. Als
optimalste Präparationsmethode erwies sich das Vibrationspolieren mit
A120:2+CrÜ) als Poliermittel. Die Rißvolumenverteilung wurde durch Vermes­
sen der Risse in angefertigten Übersichtsaufnahmen (ca. 7Ox) und die Poren­
volumenverteilung durch elektronische Auswertung der Fotomontagen radialer
ungerissener Brennstoffbereiche (200 x) bezUglieh des Porengehaltes gewon­
nen.

Die quantitative Deutung erfolgte durch Leervolumenvergleichsrechnungen
mit dem Rechenprogramm SATURN-la. Dieses bietet die Möglichkeit, scmohl
die Poren- als auch die Rißvolumenverteilung als Funktion der Zeit ftir
veränderliche Betriebsbedingungen zu berechnen. Erstere errechnet sich
aus der Bilanz der zu- und abwandernden Porosität eines Ringelements.
Letztere wurde auf der Basis eines vielfach gerissenen Brennstoff-Modells
errechnet. Es wurde angenommen, daß der Brennstoff in beliebig viele Keile
aufreißt, wenn die Thermospannungen Zuspannungen sind und die Bruchspannung
des Brennstoffes überschreiten. Bezüglich der Porenwanderung erhärtete eine
kritische Literaturstudie die Annahme, daß der Verdampfungs-Kondensations­
Mechanismus den Hauptanteil der Gesamtwanderungsgeschwindigkeit für Poren
größer 10 ~ bildet. Im Rechenprogramm wurde nur dieser Beitrag berück­
sichtigt und vereinfachend als vom Porenradius unabhängig angesetzt. Bei
den langzeitig bestrahlten Prüflingen wurde ftir die heiße Brennstoffzone
(T > l700oC) eine Porositätszunahme infolge Spaltgasschwellung in Rech­
nung gestellt, die durch die Porenwanderung begrenzt wurde.

Der Vergleich zwischen Experiment und Theorie brachte folgende Ergebnisse:

Die gemessenen Porositätsverteilungen der kurzzeitig bestrahlten Prüf­
linge konnten durch geeignete Wahl der WärIDeübergangszahl zwischen
Brennstoff und Hülle rechnerisch angenähert werden.

Die gemessenen Rißvolumenverteilungen ließen sich rechnerisch verifi­
zieren. Bei den Kurzzeitbestrahlungen war die Ubereinstimmung von der
WärIDeübergangszahl unabhängig.

Diskrepanzen bezüglich der errechneten und gemessenen Porositätsver­
teilungen bei hohem Abbrand lassen sich durch axiale Materialtransporte,
Spaltgasblasenbildung und negative Schwellraten der äußeren Brennstoff­
zone deuten.



ABSTRACT

Analysis of Void Volume Distribution of Oxide Fuel Pins with High Linear

Rod Power

The aim of this work was to gain a quantitative knowledge of the void

volume redistribution by measuring radial void volume profiles of irradiated

fuel pins, such as porosity and crack volume, and by comparing these profiles

with calculated ones. Short-term (He-Loop-Versuchsgruppe 2) and long~term

irradiated pins (bundle irradiation Mol-7A) were analysed.

The irradiated fuel pins were separated with diamond-coated cutting

wheels im;bedded in araldite and ground with emery paper of S1O. The vibra­

tional polishing with A120
3
+cr0

3
as abrasives was selected as an optimum

method of sample preparation. The crack volume was taken with a ruler from

cross sectional micrographs (N70 x). The porosity distributions were pro­

vided by composite micrographs (200 x) of uncracked radial fuel regions with

an image analysing computer.

The quantitative interpretation was done by comparison calculations with

the fuel pin model1ng computer oode SATURN-la. One of the features of

SATURN-la is the capability of calculating the porosity as well as the

crack volume distributions as a function of time and variable irradiation

conditions. The former was calculated by means of a balance of porosity

migrating into and out of a ring element. The latter was computed on the

basis of a multifractured fuel model. It was assumed that a multifractured

fuel is formed if the thermal stresses are tensile stresses and exceed the

fracture stress of the fuel. A critical literature survey confirmed that

the evaporation-condensation mechanism is the main contribution to the

total migrating velocity of pores larger than 10 JUIl. On;J;y this contribution

was considered in the oomputer code and set independent of the pore radius.
oAn additional porosity increase in the hot fuel region ( T > 1700 C ) due

to fission gas swelling was computed for long-term irradiations.



The comparison between predicted and measured radial porosity

distributions gives the following results:

The measured radial porosity distributions of the short-term

irradiated fuel pins could be fitted with claculated ones, using

suitable heat transfer coefficients.

The measured crack volume distributions were verified by predicted

profiles. For short-term irradiations the agreement was independent

of thechoice of the heat transfer coefficient.

The discrepancies between calQulated and measured porosity distributions

for high burn-ups were explained by axial material transports, production

of fission gas bubbles, and negative swelling rates simulating hot

pressing of the outer fuel region.
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1. Einleitung

Im Gegensatz zu den Brennstäben in thermischen Reaktoren werden die Brenn­

stäbe in schnellen Brutreaktoren einer hohen thermischen Belastung ausge­

setzt. Daraus ergeben sich Konsequenzen bezUglich des Brennstabverhaltens.

Im Institut für Material- und Festkörperforschung wurden deshalb in Zusam­

menarbeit mit dem 11 Projekt Schneller Brüter" Bestrahlungsexperimente unter

simulierten Schnell-Brüter-Bedingungen konzipiert und durchgeführt. Die

Bestrahlungen fanden in den Reaktoren FR 2 und BR 2 zum Teil unter

Cd-Abschirmung zur Erzeugung eines schnellen Flusses - bei hohen Stab..

leistungen statt. Sie bilden die Grundlage für die Analysen der Leervolumen..

verlagerungen, die sich bemerkenswert untersohiedlioh gegenüber dem Verhal..

ten der Leichtwasser..Reaktor..Brennstäbe erwiesen haben.

Die fotografischen Aufnahmen der bestrahlten Brennstab..Absohnitte liefern

z.T. ein qualitatives Verständnis von den während der Bestrahlung ablaufen..

den Leervolumenverteilungen. Die auffallendsten Vorgänge finden in den

ersten Bestrahlungsstunden duroh die Wanderung der Herstellungsporen statt.

Diese sind ursprünglich statistisch verteilt und wandern unter dem Einfluß

des Temperaturgradienten zum thermischen Zentrum und bilden dort den Zentral..

kanal. Auf ihrem Wege agglomerieren sie zu linsenförmigen Poren, die die Ver­

dichtung und die Stengelkornstruktur des Brennstoffes hervorrufen.

Infolge thermischer Zyklierung reißt der Brennstoff in eine Vielzahl radialer

und tangentialer Risse auf. Die durch die Porenwanderung .und Rißbildung ver..

ursaohte inhomogene Leervolumenverteilung, die sich zudem mit der Bestrahlungs­

zeit ändert, hat direkten Einfluß auf die Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffes

sowie auf die radiale Wärmequelldiohteverteilung und damit auf das Temperatur..

profil.

Will man Aussagen über das Bestrahlungsverhalten von Schnell-Brüter"Brenn..

stäben gewinnen, so ist ein quantitatives Verständnis der Rißbildung, der

Rißausheilung und der Porenwanderung nötig. Letztere ist von fundamentaler

Bedeutung, da sie nicht nur die Wanderung der Fertigungsporen, sondern auch

die Bildung der Spaltgasblasen und deren Transport zum Zentralkanal beinhaltet.

Im weitesten Sinne ist der SpaltgasdruokaufbaU, das "Gassohwellen" des Brenn­

stoffes und - hierdurch verursacht .. die Wechselwirkung Brennstoff-Hülle

miteinbezogen. Die Beanspruohungsgrößen wie Temperaturverteilung, Spaltgas­

druck, Brennstoffschwelldruck, Hüllverformungen sind u.a. eine direkte Folge

des ursprünglichen Leervolumens und dessen Umverteilung.
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Im Rahmen dieser Arbeit sollten Leervolumenverteilungen nach der Bestrah­

lung gemessen und mit modellmäßigen Rechnungen verglichen werden. Hierzu

mußten geeignete Verfahren entwickelt werden. Das Ziel war es, AufschlUsse

bezUglich der Porenwanderungskinetik zu erhalten und einen systematischen

Zusammenhang zwischen Stableistung, H'tillaußentemperatur, Bestrahlungszeit

und der Leervolumenverteilung 1m Brennstoff herzulei ten. Es sollte letztlich

geklärt werden, ob die Leervolumenverlagerungen fUr die Lebensdauer eines

Brennstabes l1mitierende Vorgänge sind.

2. Diskussion und Herleitung der Porenwanderungsgeschwindigkeit

2.1 Literaturübersicht
-----------~------

Barnes und Mazey ~1-7 hatten als erste beobachtet, daß in Cu-Folien

durch Beschuß mit 38 MeV-~~eilchen, gebildete Gasblasen entlang

eines Temperaturgradienten wanderten, Sie konnten weiterhin fest­

stellen, daß einige dieser Blasen auf ihrer Wanderschaft kollidier­

ten und sich zu größeren Blasen vereinigten. Durchmessermessungen

vor und nach der Kollision ließen die Deutung zu, daß das Gas in den

größeren Blasen dem idealen Gasgesetz folgte. Durch die Vereinigung

wurde eine Volumenzunahme gemessen, die der Relation

m 2 2
~ f = R .

n=l n

gehorcht (~ = Blasenradius vor, R = Blasenradius nach der Kollision)n
und die zur Deutung der Volumenzunahme des Cu herangezogen wurde.

In der darauffolgenden Zeit setzten systematische Untersuchungen so­

wohl in experimenteller als auch in theoretischer Sicht ein. So stell­

ten sowohl Barnes und Mazey ~2J als auch Cornell und Williamson ~3-7

fest, daß die Wanderungsgeschwindigkeit von Gasblasen in Metallfolien

und dünnen U0200Schichten ihrem Radius umgekehrt proportional war'; auch

erfolgte die Wanderung stets zur heißen Seite hin. Dieser Sachverhalt

wurde später von Weaver ~4-7 und·Selleck und Decrescente ~5-7 fUr

die Wanderung von Gasblasen in UN und UC bestätigt. Shewmon ~6-7war

es dann, der den Temperaturgradienten als treibende Kraft der Blasen­

bewegung und die r-l-Abhängigkeit durch die Oberflächendiffusion der
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der Matrixatome als geschwindigkeitsbestimmenden Materialtransport

deutete. Er war es auch, der die zusätzliche Bedeutung des Blasen­

radius erkannte. Mitzunehmendem Blasenradius wird der Beitrag zur

Gesamtwanderungsgescbwindigkeit liber die Transportmechanismen der

Gitterdiffusion und Verdampfung-Kondensation bedeutender. GreeIlW'Ood

und Speight L7J behandelten die ungerichtete Wanderung von Spalt­

gasblasen, die der ~awn$schen Bewegung analog ist$ liber den Mecha­

nismus der Oberflächendiffusion der Matrixatome. Diese Betrachtungs­

weise erlaubt ebenfalls die Berechnung derVolumenvergrößerung der

Blasen bei der Verschmelzung und die dadurch verursachte Volumenzu­

nahme des Struktur- bzw. Spaltmaterials. Barnes und Nelson L8J
zeigten hingegen, daß eine ungeordnete Blasenbewegung 1m allgemeinen

gegenuber einer gerichteten vernachlässigbar ist. Als treibende Kräfte

können auftreten ein Temperaturgrad.ient, ein Spannungsgradient$ Wech­

selw±rkungen mit Korngrenzen und Versetzungsl1n1en. Sowohl Barnes und

Nelson L8J als auch Speight L9J und Biersack L10, llJ fUbrten

theoretische Analysen nicht nur bezUglich der Oberflächendiffusion,

sondern auch bezüglich des Dampftransportes quer durch die Blasen

(Verdampfung und Kondensation der Matrixatome) durch. Sie fanden

heraus, daR für Blasenradien < 1 lAffi der Transportmechanismus der Ober­

flächendiffusion und für:; > 1 lAffi der der Verdampfung-Kondensation der

dominante ist. Gruber LJ2, 13J untersuchte die Blasenwanderung uoer

die Oberflächendiffusion detaillierter. Er stellte der Verschmelzung

bei ungerichteter Bewegung die Verschmelzung bei gerichteter Bewegung

in einem Temperaturgradienten gegenliber. Er fand, daß der mittlere

Blasenradius bei ungerichteter Bewegung proportional der (Zeit)1/5

und bei gerichteter Bewegung proportional der (Zeit)l zunahm. Für

beide Fälle berechnete er die Blasengrößenverteilungen als Funktion

der Zeit und fand, daß der Schwellbeitrag, hervorgerufen durch die

Blasen-Verschmelzung bei ungerichteter Bewegung, vernachlässigbar

ist. Barnes und Nelson L8J schlugen für die Blasenwanderung 1m

Brennstoff ein wirklichlceitsnäheres Modell vor: Sie nahmen an, daß

sich die Blasen zuerst an Versetzungen bilden, von denen sie sich

nicht losreißen können; erst bei Überschreiten eines Blasenradius

von einigen hundert Rkönnen sie diese Rlickhaltekraft liberwinden

und den Temperaturgradienten entlang weiterwandern. Sie werden dann

erneut und zwar von Korngrenzen eingefangen$. erst nach Übersteigen
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des Blasenradius von einigen 1000 Rkönnen sie sich auch von diesen

Hindernissen losreißen und weiter den Temperaturgradienten entlang

zum Brennstoffzentrum wandern, um im gebildeten Zentralkanal das

Spaltgas freizulassen. Nichols ~14-7 erweiterte dieses Konzept

i i .. 1 -4quantitat v. Be einer Ruckha tekraft von ca. 10 dyn kann sich eine

Blase nicht durch eine ungerichtete Brown'sche Bewegung von einer Ver­

setzung losreißen, dies gelingt nur bei einer gerichteten Bewegung

(z.B. entlang eines Temperaturgradienten bei Oberflächendiffusion als

Transportmechanismus ) unter Überschreiten eines kritischen Blasen­

radius von ca. 670 R. Den zweiten kritischen Blasenradius, bei dem

die Rückhaltekraft der Korngrenze durch die des Temperaturgradienten

kompensiert wird, errechnete Nichols zu 5300 R. Nichols et ale ~14,

15, 16-7 bauten dieses Blasenwanderungsmodell zu einem Spaltgasfrei­

setzungsmodell fUr bestrahlte U02-Brennstäbe aus. Wapham ~17-7 be­

richtete als erster von der Möglichkeit, daß Gasblasen während der

Bestrahlung verschwinden können. Bestrahlte Proben,' in denen durch

Erhitzung nachweislich Gasblasen gebildet worden waren, wurden bei
otieferen Temperaturen (:6 100 C) einer erneuten Bestrahlung unter-

zogen. Hierbei verschwanden die ursprünglich gebildeten Gasblasen,

was bedeutete, daß das schon ausgeschiedene Gas wieder in Lösung

ging. Diese Feststellung der Wiederauflösung von gebildeten Spalt­

gasblasen wurde von Ross L-18J und Cornell et ale ~19J bestätigt.

Cornell folgerte aus dieser Tatsache, daß die von Niohols abgeleitete

Spaltgasfreisetzung ~ter Außerachtlassung der Wiederauflösung der

Spaltgasblasen das Phänomen uberbetont. Elektronenmikroskopische Unter­

suchungen an Brennstäben, durchgeführt von Ross ~18J, Cornell et ale

~19-7, Clough et ale ~20-7 und Coquerelle et al. 1:..21J, zeigen eine
14 17 3ziemlioh konstante Blasenkonzentration (10 bis 10 Icm) eines ziem-

lich konstanten Durohmessers ( < 400 R), obwohl die Zentraltemperatur

zwischen 1000 und 2800oC, der Neutronenfluß zwischen 1013 und
14 2 19 20 22.10 n/om -sec und die Neutronendosis zwisohen 3-10 und 3·10 n/om

variierten. Dieser Befund steht im Gegensatz zu den älteren Überlegun­

gen, die eine starke Abhängigkeit der Blasenkonzentration und ..größe

von der Temperatur und dem Abbrand vorhersagenp Neuere Vorstellungen

fUr ein Sohwell... bzw. Spaltgasfreisetzungsmodell, die auf der Wieder­

auflösung der Spaltgasblasen basieren, wurden entwickelt ~20,21,22,23J_

Sowohl Matzke ~24-7 als auch Nelson ~22-7 folgerten aus ihren Modellen,



daß bei niedrigeren Temperaturen das meiste Gas in dynamischer Lösung,

hingegen bei hoher Temperatur das meiste Gas in Blasen ausgefallen ist.

Weitel" folgerte Matzke, daß die Konzentration an Gas sowohl in Blasen

im Korn als auch an den Korngrenzen linear mit der Bestrahlungszeit

wächst; dies bedeutet, daß der Schwellvorgang und die Gasabgabe Uber

die Korngrenzen die gleiche Zeitabhängigkeit haben.

In der LiteraturUbersicht wurde, der Vollständigkeit halber, die Bil­

dung und Wanderung von Blasen sowohl im Strukturmaterial als auch 1m

Kernbrennstoff behandelt. Im englischen und deutschen Sp)1achgebrauch

wird zwischen "Pore" (= void) und "Blase" (= bubble) unterschieden.

Es hat sich eingebürgert, einen geschlossenen Hohlraum beliebiger

Gestalt im Brennstoff als "fore" zu bezeichnen, wenn der Gasdruck

kleiner als der Gleichgewichtsdruck (d.h. der GasdruCk mit der Ober..

flächenspannung des :Brennstoffes im Gleichgewicht steht) ist. Des­

gleichen bezeichnet man einen geschlossenen Hohlraum meist kugeliger

Gestalt 1m subnikroskopischen Bereich (fl$ < 1 lJ.IU) dessen Gasdruck gleich

bzw. größer dem Gleichgewichtsdruck ist als ";§lase". Diese Trennung

erlaubt zwischen Kurz.. und Iangzeitphänomenen zu unterscheiden. Die
Bildung des Zentralkanals und der Stengelkornzone ist zum größten

Teil auf die Wanderung vorhandener Sinterporen und das Schwellen und

die Gasfreisetzung mit zunehmendem Abbrand auf die Bildung von

Spaltgasblasen und deren Transport zum Brennstoffzentrum zurUckzu..

fUhren. In systematischer Fortführung dieser Einteilung wird der

Begriff "Linsenpore" benutzt.

Nach dieser Definition können Spaltgasblasen mit dem GefUgebild­

analysator (s. Kap. 4.4) nicht nachgewiesen werden, da die fotogra­

fische Vergrößerung der GefUgeaufnahmen und die Empfindlichkeit des

Meßgerätes nicht ausreichen, schwarze Flächenanteile mit fl$ <: 1 lJ.IU zu

messen. Weiterhin kann mit zunehmendem Abbrand, naoh obiger Definition,

nicht mehr einwandfrei zwischen Pore und Blase unterschieden werd'en,

da z.B. eine von der Randzone nach innen wandernde Sinterpore auf

ihrem Wege interstitiell gelöstes Spaltgas und Spaltgasblasen auf­

nehmen kann (fl$.> 1 J.l111 j p ~ 10 a tm). Die mit dem GefUgebildanalysator

gemessene Leervolumenverteilung enthält dann sowohl Poren- als auch

Blasenvolumenanteile. Der Einfachheit halber wird nur von Porositäts­

verteilungen bzw. von Verteilungen der Porenvolumenanteile gesprochen.



k =Boltzmann-Konstante
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In dieser Arbeit wird vorzugsweise der Transport von Fertigungsporen

zum Zentralkanal 'lll1tersucht. Weiterhin wird versucht" die Porositäts­

verteilung auch nach langer Bestrahlungszeit (t ~ 1 Jahr) durch die

Wanderung der Sinterporen zu deuten. Wo dies nicht gelingt" werden die

Spaltgasblasen in mehr empirischer Art und Weise berUcksichtigt. Wir

haben es demnach vorweigend mit Poren zu t'lll1 und in den nachfolgenden

Kapiteln wird deshalb nur von Poren die Rede sein.

2.2 Herleitung der Gesamtwanderungsgescbwindigkeit
-~--------~-----------------------------------
Die Wanderungsgeschwindigkeit der Poren setzt sich aus 3 verschie­

denen Anteilen zusammen" die hervorgerufen werden

durch ~itterdiffusion )

durch Qberflächendiffusion ~ der Matrixatome

durch y'erdampfung und liondensation )

Greift an der Pore eine Kraft an" hervorgerufen z.B. durch einen

Temperatur- bzw. Spannungsgradienten oder auch durch Wechselwirkung

der Pore mit einer Versetzungslinie bzw. Korngrenze" so lautet die

Driftgeschwindigkeit in der allgemeinsten Form:

wobei Bp = Beweglichkeit der Pore (2)

Fp = treibende Kraft auf die
Pore

Mit Hilfe der Nerns t-Einstein-Relation" die die Beweglichkeit mit dem

Diffusionskoeffizienten Dp in einfacher Weise verbindet:

Dp
Bp =kr

läßt sich Gl. (2) schreiben:

Dp
V"= kT • Fp (2a)

Nach der Diffusionstheorie 1:6" 25J läßt sich die Kraft Fp auf die

Pore auf die Kraft f auf ein einzelnes Atom bzw. MolekUl zurückführen:

4/31r~3 413lTS'3 QIt'

e f = dT (4)Fp = - ..a e_.(-)..a T dr P

WObei .D.= Atom bzw. MolekUlvolumen

f = Porenradius

r = Brennstoffradius
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= Temperaturgradient innerhalb

der Bore

= Transportwärme

Q't ist die Transportwärme, die das Molekül mit sich führt, wenn es

sich entlang des Gradienten bewegt; dies ist nichts anderes als der

Uberschuß der mittleren Energie der driftenden Moleküle über die

Enthalpie der umgebenden Matrix. Hieraus folgt:

Die Transportwärme Q*, hervorgerufen durch einen Materialtrans­

port, ist von der Art des Mechanismus anh~ig. Deshalb ist sie

bei der Gitter-Diffusion (~), der Oberflächendiffusion (~) und

der Verdampfung-Kondensation (~K) verschieden.

Q+ ist eine absolute und keine relative Größe.

Da bei der Diffusion in der Gasphase die driftenden von den um­

gebenden Molekülen nicht unterscheidbar sind,ist die Transport­

wärme Null. Der Mechanismus der Verdampfung und Kondensation be­

inhaltet die Verdampfung der Matrixatome, die Diffusion derselben

über die Gasphase und die Kondensation. Da Q* für die Diffusion

Null ist, ist die Transportwärme der Verdampfung-Kondensation

gleich der Verdampfungswärme 6 H der Matrixatome.

Für die Oberflächendiffusion existieren weder experimentell ge­

messena noch theoretisch fundierte Transportwärmen; es existiert

eine Relation zwischen Transportwärme Q~ und der Aktivierungs­

energie QO' welche besagt, daß Q~ &QO ist. Für die weiteren Be-

*trachtungen wurde QO = QO gesetzt.

Berücksichtigt man die unterschiedliche Wärmeleitfähigkeit der

Pore und der sie umgebenden Matrix, so läßt sich der mikroskopi-
. dT

sche Temperaturgradient in der Pore ( dr )p zu dem makroskopi-

schen in der Matrix ( !' ) in Relation setzen ["26, 27J :
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3/2 ( ~ )

3/2 ( :: )

Oberflächendif'fusion

Gitterdif'fusion

Verdampfung-Kondensation

Die Porenwanderungsgescnwindigkeit wird nun:

Q.- .
T .{ 3/2

(6)
1

Der noch fehlende Diffusionskoeffizient läßt sich Uber die Atom­

theorie der nichtger1chteten Diffusion herleiten. Nach Shewmon L-2~

ist der Porendiffusionskoeffizient mit der Sprungfrequenz rp und dem

mittleren Sprungabstand Ap der Pore wie folgt gekoppelt:

Dp = *· r p ~ ( 7 )
Der Porendiffusionskoeffizient ist vom Transportnlecbanismus abhängig:

a) Bei der Oberflächendiffusion läßt sich die Sprungfrequenz der Pore

auf die des dif'fundierenden Moleküls r
O

zurUckfUhren:

= (8a)

wobei Ä der Elementarabstand. ist. Die Verschiebung der Pore

um ~ läßt sich auf die Verschiebung der MolekUle in die

entgegengesetzte Richtung darstellen:

Ä Sl

• ~1r ~3

Mit dem Diffusionskoeffizienten der Oberflächendiffusion:

(9a)

1
'4 r

o
( lOa)

( r.. = Sprungfrequenz der OberflächenmolekUle)
o
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D =p

läßt sich Gl. ( 7) wie folgt darstellen:

3. D • A. • no (7a)

b) In analoger Weise lassen sich die entsprechenden Gleichungen für

die Gitterdiffusion angeben:

i tr §>3
r. = r .:2 (8b)
P G n.

~ = A. • (9b)

(lOb)

(7b)D =P

Setzt man die Gl. (8b ) bis (lOb) in Gl. ( 7) ein, so erhält man:

3 • DG • n
4'it 93

c) Bei der Verdampfung-Kondensation gelten die Gl. (9) und (10) analog

zu denen der Gitterdiffusion. Lediglich Gl. (8) unterscheidet sich

durch die unterschiedlichen Konzentrationen der Matrix- und Dampf­

molekUle:

( 8c )

~ = Volumen der Matrixmoleküle

p = Gleichgewichtsdampfdruck

CD' C
G

= Konzentration der Dampf- bzw. MatrixmolekUle

~ = A.' ( 9c )
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(lOe)

G1. \ 8c ) bis (100) in G1. (7) eingesetzt liefert den gesuohten

Diffusionskoeffizienten für den Verdampfungs-Kondensationsmechanismus:

D :::;
P

• p

(7e)

Setzt man nun die GI. (7a - 0) in G1. (6) ein, so erhält man die

Einzelbeiträge ZUr Gesamtporenwanderungsgeschwindigkeit:

3 • D .)? • .Q. QO . (~ )V"o
0

(lla):::;

kT2 g

D • ~
(~ )1?'G = " (llb)2 •

kT

1Y :::;
VI<

3 D '.D.' p ·.1HVK dT
• (dr ) (lle)

mit (11)

wobei ?J0' VG, (J"VK :::; Porenwanderungsgeschwindigkeit,

verursacht duroh Oberflächen-

Gitterdiffusion bzw. Vel:'dampfung-

Kondensation
:::; ~-2/3 :::; zahl der diffundierenden

Oberflächenatome pro Oberflächen-

einheit

p :::; Po' exp (-llH/kT) :::; Dampfdruck

Im Falle der Oberflächendiffusion ergibt sich die Porenwanderungs-
. ~lgeschwindigkeit proportional J J bei der Gitterdiffusion ist 1J'

unabhängig von ~.
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Nach Tab. 1 ist DvK dem Druck Ptot umgekehrt proportional. Ist Ptot F fUn,
so ist auch DvK F f(g) und nach Gl. (llc) ist tr'VK ebenfalls von g
unabhängig. Ist der Druck allerdings gleich 2y/f (wobei y die Ober­

flächenenergie von U02 ist), so ergibt sich V"VK a:: ~ • Eine experimen-

telle Ermittlung von V' P = f( ~) könnte somit den Wanderungsmechanismus

festlegen.

Nun gilt es den Beitrag der Einzelgeschwindigkeiten abzuschätzen.

FUr diese Abschätzung werden 3 verschiedene Abhängigkeiten betrach-

tet: Die Geschwindigkeit als Funktion des Porenradius J> , der

Temperatur T (bzw. des Bt'ennstoffradius r) und der Porenform ["28J.

2.3.1 Die Porenwanderungsgeschwindigkeit als Funktion des Porenradius:

Mit den in Tabelle 1 angegebenen Diffu~ionskoeffizientenund

Materialdaten lassen sich die Gleichungen (lla) bis (llc) zu

1?Q ( ~:c )
-12 1= 3 • 10 •

§' (cm)

vt ( ~:c ) = 1,84 • 10-11

Z1 (cm ) 8,38 • 10-3 •
1

VK sec =
(10

6
dyn/cm2 )Ptot

(12a)

(12b)

(12c)

vereinfachen; hierbei wurde eine mittlere Brennstofftemperatur von

20000 K und ein Temperaturgradient von 5'103 °K/cm angenommen. FUr

Gl. (120) müssen noch einige Annahmen bezUglich des totalen Druckes

in der Pore getroffen werden:

a) Da die Sintertemperatur von 16000c mit der mittleren Brenn­

stofftemperatur im Reaktor (ca. 17000C) näherungsweise uber­

einstimmt, und die Sinteratmosphäre ca. 1 atm beträgt, liegt

der Schluß nahe, Ptot = 1 atm zu setzen. 01. (12c) wird da­

durch ebenfalls von ~ unabhängig und man erhält:

?YVK ( ~:o ) = 8,38 • 10-9 (12c')



Tabelle 1 Materialdaten
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DO 5 8 106 exp ( - 120 OOO/RT) cm2/see L29J

0,,23 o exp 2 l30JDa == ( - 104 600/RT) em /sec

~n kT
M1 + ~ 2 .L-31JDVK == 2" 8 1(02 p

8 Rr em /see
Ml 8 ~

tot

1,,648 1014 exp ( ~ 142 600/RT) 2 /,,3?Jp == dyn/em

Q-tIt == 120 000 cal/Mol == Q
0 0

~ == 35 000 eal/Mol L33J

~ ::: 142 600 oal/Mol == L1H

n 4 -23 2== .,09 8 10 em

Ml == 270 gjMol

~ == 4 g/Mol

It~ 2,,8 8 10-15 cm2
==

Y == 103 erg/em2

rB == 0,,3 cm

TB == 10700K

0

~
0,,02 W/em C
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b) Ist die Dichte des Brennstoffes jedoch so niedrig, daß offene

Porosität vorhanden ist, so erhöht sich der Druck im Brenn­

element bzw. in den Poren, da das Füllgas im Spalt eine mitt­

lere Temperatur von ca. 60000 erreicht. Eine Änderung des Gas..

druckes durch Spaltgase bleibt unberücksichtigt.

o
Mit To = 293 K, Po = 1 atm und unter der Annahme, daß das Gas-

volumen konstant bleibt, gilt: Ptot = poiTo ' TSpalt ~ 3 atme

Die Porenwanderungsgeschwindigkeit nimmt daher um den Faktor 3

ab:

c) Bei den im Reaktor auftretenden hohen Temperaturen kann auch

von der Annahme ausgegangen werden, daß sich der Porenradius

immer so einstellt, daß Gasdruck und Oberflächenspannung im

Gleichgewicht sind, d.h. Ptot = Pa + 2Y/f • Hier ist Y die

Oberflächenenergie von U02 und Pa deIf äußere Druck (Pa;; 3 atm).
Sornit wird aus Gl. (19c)

cm )(sec = 8,2$' 10-3

3 • 10
6

+ 2 • 10'/ 9 (cm)

Für Porenradien <: 10-5 cm bleibt 01. (120 "') radiusabhängig

und man erhält:

Gl. (J2d"') gilt auch für Poren beliebiger Radien und Pa = O.

Für große Poren (S' > 10-2 cm) wird der Beitrag der Oberflächen­

spannung vemachlässigbar und G1. 02c n,) geht in Gl. (J2c")

über, d.h. wird radiusunabhängig.

Ein Vergleich der einzelnen Geschwindigkeitsbeiträge zeigt, daß der

Beitrag der Gitterdiffusion vernachlässigbar ist; die übrigen Bei­

träge sind in Abb.l aufgetragen. Man erkennt, daß kleine Sinterporen

(~< 1 iIDl) bevorzugt Über die Oberflächendiffusion und große Sinter­

poren (~'> 20 iIDl) bevorzugt über den Mechanismus der Verdampfung-
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Kondensation wandern. Die Radien der Sinterporen haben Werte zwischen

0,5 und 10 1JlII. Durch Agglomeration der wandernden Poren erweitert

sich dieser Bereich zu höheren Radien (ca. 50 1JlII). Im Gesamtbereich

wird die Dominanz der Oberflächendiffusion durch die der Verdampfung

und Kondensation abgelöst.

Die Gesamtwanderungsgeschwindigkeit läßt sich durch die Einzelbei­

träge 1.70 und l.JVK darstellen:

=: { ~ • 1 • exp (_
60

5
00

) + .2. T~72 • exp (_ _7_
1

7_
0
_
0

)}.

) T
2

T Ptot T

(13)

mit Ptot

o dT °K
wobei J> in cm, T in K, dr in om und Ptot in atm

und Cl "" 3,13 • 104

C2
=: 5,li8 • 108

C
3

=: 3

C4 =: 2 • 10-3 zu setzen ist.

Hierbei ist jedoch zu beachten, daß V o maximal abgeschätzt wurde,

da Q~ unbekannt ist.
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~3.2 Die Porenwanderungsgeschwindigkeit als Funktion der Temperatur­

verteilung 1m Brennstoff:

Der Temperaturverlauf wird vereinfachend als paraboli~ch angesehen:

T (r) (14)

TB ::: Brennstoffrandtemperatur

r B ::: Brennstoffradius

X- = Stableis tung

~ = mittlere Wärmeleitfähigkeit

Der Temperaturgradient ergibt sich hieraus zu:

dT,( a; ) r
= - --- •2rB

(15)

Mi t den Materialdaten der Tabelle 1 und einer Brennstoffrandtemperatur

von 10700 C sind die Einzelbeiträge der Porenwanderungsgeschwindigkei­

ten für 2 verschiedene Stableistungen (250 W/cm und 500 W/cm) und 3
verschiedene Porenradien (5·l0-5cm , 5·l0-4cm und 5·10-3cm) errech­

net worden und in Abb. 2 aufgetragen. Berücksichtigt wurde nur die

Oberflächendiffusion und der Transport Über den Verdampfungs-Konden­

sations-Mechanismus für Ptot = 1 atm. Für r = 0 cm wurde willkürlich

/
00dT dr::: 5 K/cm statt 0 K/cm gesetzt. Zur Brennstoffmitte nehmen die

Wanderungsgeschwindigkeiten, nach Erreichen eines Maximums, wieder

beträchtlich ab. Dies ist auf die Abnahme des Temperaturgradienten

bei nahezu gleichbleibender Temperatur zurückzuführen. Dies dürfte

auch die Erklärung für Porenanhäufungen in der Nähe des Brermstoff­

zentrums bzw. Zentralkanals sein.
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diffusion (V0) und Verdampfung-Kondensation der Matrixat<r.'e (VVK) für die Stableistungen

250 und 500 W/cm
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Abb. 3 zeigt die gleichen Ergebnisse in der Form ~J! va = f (I')

mit dem Porenradius ~ als Parameter. Diese Auftragung ermöglicht

eine leichtere Überschaubarkeit der Einzelbeiträge zur Wanderungs­

geschwindigkeit: Mit zunehmendem Porenradius nimmt der Beitrag über

den Verdampfungs-Kondensations-Prozeß stark zu, hingegen mit zu­

nehmendem Brennstoffradius merklich ab.

2.3.3 Porenwanderungsgeschwindigkeit in Abhängigkeit von der Porenform:

Es wird nun versucht, an Hand des experimentellen Befundes zu ent­

scheiden, ob G1. (15) in der vollen Länge zu benutzen ist bzw. ob nicht

V o bzw. V"VK alleine ausreicht, die Wanderung der Fertigungsporen zum

Brennstoffzentrum zu beschreiben. Diese Entscheidung kann man an Hand

der Abb. 11 treffen: Sie zeigt einen radialen Brennstoffbereich vom

Hüllinnenradius bis zum Zentralkanal, eine Q,uerschnittsaufnahme und

3 Detailaufnahmen des Prüflings L6-1. Diese Aufnahmen sind typisch

für Kurzzeitbestrahlungen folgender Auslegungsparameter: u02;

0,85 6 DB ~ 0,95; X = 650 W/cm, t = 2 h bzw. niedrigere Stableistung

und längere Bestrahlungszeit. Sie lassen mit den bisher durchgeführ­

ten quantitativen Abschätzungen folgende Interpretationen zu:

Durch die kurze Bestrahlungszeit existiert noch eine Brennstoff­

randzone mit ursprünglichem GefUge undurspr'ünglicher Porenver­

teilung. Die SinterPoren sind sehr klein (~ <: 1 lID1) und statistisoh

verteilt. ( Die Bereiche unterschiedlichen Porengehaltes deuten auf

mangelhafte Homogenisierung der Ausgangspu~ver hin.)

Nach innen schließt sich eine Zone ungerichteten Kornwachstums an.

In dieser Zone haben sich die Sinterporen zu größeren runden Poren

(0,5 lLffi ~ ~ ~ 20 1Lffi) vereint. Die statistische Verteilung (unab­

hängig von dT/dr) deutet auf Brown'sche Bewegung der Poren und bei

deren Zusammentreffen auf Agglomeration hin beziehungsweise auf

eine ungerichtete Bewegung von Defektstellen 1m Gitter. Die experi­

mentell ermittelte Porositätsverteilung zeigt in diesem Bereich
keine Verdichtung (siehe hierzu Abb. 19).
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Im Bereioh des gerichteten Kornwachstums wandern die Poren zu

den Korngrenzen und dann bevorzugt an den Korngrenzen entlang

in Richtung Brennstoffzentrum. Da der Dampfdruck in der Pore

exponentiell von der Temperatur abhärlgtl ist die Verdampfungs­

geschwindigkeit an der heißesten Stelle größer als die Kondßn­

sationsgeschwindigkeit an der kältesten Stelle der Pore; dies

führt zu einer zigarrenförmigen. Verlängerung derselben. Durch

Agglomeration können sie an den dem Zentrum zugewandten heiße­

ren Korngrenzenflächen längliche bzw. zwiokelähnliohe Poren

bilden. Nach Abb. 1 erfolgt die Wanderung der Poren in diesem

Bereioh sowohl uoer den Meohanismus der Oberflächendiffusion

als auch über die Verdampfung und Kondensation der Matrixatome.

Je naoh Temperatur und Radius der Poren dominiert der eine oder

andere Meohanismus. Die experimentell ermittelte Porositätsver­

teilung zeigt hier den Beginn der Verdichtung an (verg1. Abb.19).

Die Gleichungen (lla) bis (110) bzw. (13) gelten exakt nUr fUr

kugelige Porenl die ihre Gestalt auoh während der Wanderung nicht

verändern. In erster Näherung lassen sich diese Gleichungen auoh

fUr die Poren dieses Bereiches anwenden. Unter der Annahmel daß

fUr die Wanderung der Sinterporen der Verdampfungs-Kondensations­

prozeß der dominierende istl berechnete Nichols L-34-7 einen

Korrekturterml der die zigarrenförmige Verformung in Wanderungs­

richtung beschreibt. FUr if
VK

wird angesetzt:

zr = - D • n. ·e • AH·~ {p (cos 9) + P (cos Q) • g a} (16)VK VK 0 k.T 1 2 3
o

=

=

(VT) =

=

mittlere Temperatur in der Pore

p
RF · exp ( - :TH ) = Gleichgewichtskonzentration

der Matrixatome in der Dampf­

phase bei TO

Temperaturgradient in der Pore

Po1arwinke1

Pn (cos Q) = Legendre - Polynom

=
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Gleichung (16) olme das Legendre-Polynom zweiter Ordnung ist

identisch mit Gleichung (llc). Der zweite Term vergrößert die

zur Oberfläche senkrechte Wanderungsgeschwindigkeit an der

heißen Seite und verkleinert sie an der kälteren Seite. Dadurch

wird eine Verlängerung der Pore entlang des Temperaturgradien­

ten unter gleichzeitiger Porenvolumenkonstanz hervorgerufen. Die

resultierende, abgeflachte Pore ist oberhalb einer kritischen

Größe ebenfalls nicht stabil; sie zerfällt in eine Reihe nahezu

kugeliger Poren, die alle entlang des Wanderweges der ursprüng­

lichen Pore aufgereiht sind. Nichols L35J schätzte diesen

kritischen Radius zu:

3

3 • LlH • (dT/dr)2
(17)

ab. Mit T := 2000oK, (dT/dr) := 103 °K/cm und den Materialdaten

der Tabelle 1 ergibt sich ~kr ~ 20 ~.

Der kritische Porenradius, UIlterhalb dessen keine zigarrenförmige

Verlängerung auftritt, wurde zu

3 3 y • n·k • T?o (18 )

abgeschätzt ~34J. Mit T = 2000oK, (dT/dr.) := 103 °K/cm und den

Materialdaten der Tabelle 1 ergibt sich ~~ ~ 5 ~.

Im Bereich der sich bildenden Stengelkörner wandern die Poren

hauptsächlich in Form von plankonvexen bzw. konkavkonvexen Linsen­

poren zum Brennstoffzentrum und bilden·dort den Zentralkanal

(Detailaufnahme ). Die auf ihrem Wege liegenden Hohlräume, in

Form von Poren und Korngrenzen, werden aufgesaugt und zum Teil

längs der neugebildeten Stengelkörner zurückgelassen. Die Wan­

derung der Linsenporen (~ > 5 ~) erfolgt nach Abb. 1 hauptsäch­

lich nach dem Verdampfungs-Kondensationsmoclell. Da die Porenwan­

derung in der ungerichteten und gerichteten Kornwachstumszone

größtenteils dem Aufbau der Linsenporen dient und die eigentliche
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Verdichtung des Brennstoffes durch die Wanderung der Linsenporen

erfolgt, wird als ~äherung nur der rechte Teil der Gleichung (13)

benutzt:

Diese ~a.herung ist um so mehr gerechtfertigt, wenn man die Un­

sicherheit in den Absolutangaben der Porenwanderungsgeschwindig­

keit berUcksichtigt. Diese sind zurUckzufUhren auf Unsicherheiten

in den benutzten Materialdaten und auf die Beschränkung einer ein­

zigen Herleitungsmethode. Andere Methoden, die Materialströme in

Porenbewegungen umrechnen, liefern Relationen, die sich von obiger

geringfUgig unterscheiden. Die Absolutwerte dUrften um einen Fak­

tor 2 bis 3 unsicher sein. Ähnliches gilt auch fUr den Beitrag der

Oberflächendiffusion, wobei hier noch berUcksichtigt werden muß,

daß dieser Beitrag durch Q.~ ~ Q,o maximal abgesohätzt wurde. Eine

Verschiebung der Geraden V'o in Abb. 1 zu kleineren Werten läßt

obige Näherung noch gUnstiger erscheinen. Die relativ großen Un­

sicherheiten lassen nicht zwischen V'VK (Ptot = 1 atm) und V'VK

(Ptot = 3 atm) unterscheiden. Es wird Ptot = 1 atm gewählt; hier­

durch wird Gleichung (19) vom Radius unabhängig und gilt deshalb

näherungsweise auch fUr die Wanderung von Linsenporen.

Die Bildung der Linsenporenist bis heute nur qualitativ erklärbar:

Erste Modellvorstellungen gehen auf De Halas L36J zurUck. Wie oben

ausgeftilirt, bilden sich die Linsenporen in der frUhen Bestrahlungs­

geschichte durch Agglomeration von kleineren Poren an den Korngrenzen.

Auch Risse können als Q,uelle von Linsenporen auftreten. Die Wanderung

der Poren im Temperaturgradienten nach dem Verdampfungs-Kondensations­

Modell und ihre Formstabilität wurde in einer neueren Arbeit von Sens

L-37Juntersucht: Durch numerische Lösung der Diffusions- bzw. Trans­

portgleichung fUr verschiedEne Porenformen mit der Randbedingung, daß

der Gleichgewichtsdampfdruck der Matrix nur fUr die Porenoberfläche

gilt, erhielt er Materialsträme, die AufschlUsse Uber die Störung

der Porenform lieferten. In Tabelle 2 sind jeweils 3 der errechneten

Materialtransportgeschwindigkeiten zusammengestellt. Sie lassen sich

am Porenanfang und -ende als Verdampfungs- und Kondensationsgeschwin­

digkeit des Brennstoffes und in Porenmitte als Porenwanderungsge-
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schwindigkeit interpretieren. Aus den Absolutwerten kann man fol­

gendes schließen:

Der Porenanfang, sowohl der kugeligen als auch der tuben -

(= zigarren)-förmigen Pore, bewegt sich schneller als das Poren­

ende • Dies führt

a) zu einer Verschmälerung des "Verdampfer!.!.Teiles und zu einer

Verbreiterung des "Kondensations"-Teiles,

b) zur Verlängerung der beiden Porentypen.

Die Verlängerung der kugeligen Pore führt diese in eine tuben­

förmige über, die sich weiter verlängert und dabei immer lang­

samer wird.

Die diskus-(=linsen)-förmige bleibt formstabil; auch ist ihre

mittlere Geschwindigkeit die größte aller 3 Porentypen. Dies macht

sie hauptverantwortlioh fUr die Verdichtung des Brennstoffes und

die Bildung der Stengelkörner zu Bestrahlungsbeginn.

Die von Sens errechnete mittlere Linsenporengeschwindigkeit

(siehe Tab. 2) stimmt mit der in Abb. 1 aufgetragenen recht

gut überein.

Tabelle 2 Material-Transportgeschwindigkeiten fUr Poren ver­

schiedener Gestalt

(fUr T = 2000 °K und (dT/dr) = 5·103 °Klcm) D7J

Porenform Porenanfang Porenmitte Porenende
. -8 -8 -8 /10 cm/sec 10 cm/sec 10 cm sec

Kugel 0,5 0,36 0,26

Tubus* 0,5 0,26 0,22

DiskusH 0,84 0,84 0,84

Hauptachs e / /

H Hauptachse..L

zum Temperaturgradient

zum Temperaturgradient



- 25 -

3. Bereclmung der Leervolumen- und der Temperaturverteilung

Sowohl die Temperaturverteilung als auch die Verteilungen der relativen

Poren- und Rißvolumenanteile wurden mit dem Rechenprogramm SATURN-la l38~327

ermittelt. Mit diesem wird das mechanische und thermische Verhalten von

Brennstäben in Abhängigkeit von der Bes trahlungszeit für stationäre und

zyklische Bedingungen quantitativ behandelt. Es enthält weitgehend den

gegenwärtigen Kenntnis- und Erfahrungsstand bezUglieh der Materialdaten

und Materialphänomene ; letztere wurden in einem Arbeitskreis vorgetragen

und in einem KFK-Bericht zusammengestellt ~40-7.

In den nachfolgenden Unterkapiteln wird eine kurze Programmbeschreibung

und ein Überblick über die theoretischen Grundlagen gegeben.

3.1 Bereclmung der Temperaturverteilung in Brennstoff und Hülle-----------------------------------------------------------
Die Temperaturverteilung in Hülle und Brennstoff ist durch die Vor­

gabe der Hüllaußentemperatur THa und der Stableistung X für jede

beliebige Zeit gegeben. Von außen nach innen wird iterativ zuerst

die Hüllinnentemperatur~ dann der Temperatursprung im Spalt und

schließlich die Zentraltemperatur erreclmet.

Bei stationären Wärmeströmungsverhältnissen ist die Temperaturver­

teilung im Hüllinnenraum durch die Wärmebilanzgleichung

ffj q d V = fP j • df
F

(20)

und durch die Fouriersehe Gleichung

j = - k • grad T

gegeben, wobei gilt:

q = Wärmequelldichte (w/cm3)
Wärmestromdichte 2j = (W/cm )

V = Volumen (cm3)
F = Oberfläche des Volumens

k = Wärmeleitfähigkeit (W/cm oe)

T = Temperatur (oe)

(21)
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Für Zylinde~geometrieund~adialen nach außen gerichteten Wärmefluß

erhält man aus GI. (20) und (21) nach C4l, 42J:

Rf q (r) r dr = j (R) • R - j (r0) • r 0

r o

und J = - k .s!!dr

(22)

(21a)

Aus den Gl. (20)~ (21a) und (22) erhält man die Differentialgleichung:

q(r) = div J =~ ~ (J.r) =~ ~ (- k (T (r) ) • ~ • r) (~3)

Man erkennt, daß die radiale Tempe~aturverteilungdurch den radialen

Verlauf der Wärmequelldichte q und der Wärmeleitfähigkeit k gegeben

ist. Der .zylindrische Brennstab wird in Koaxialzylinder eingeteilt~

in denen sowohl k .wie auch q als konstant angenommen werdenJ hie~­

durch vereinfacht sich GI. (23) zu:

(23a)

Die Integ~ation dieser Gleichung fUhrt zur radialen Temperaturver­

teilung:

q
T (r) = -

4k

2
• r + A • ln r + B (24)

in der die Integrationskonstanten noch zu bestimmen sind.

a) Temperaturverteilung in der Hülle:

Es wird vereinfachend angenommen, daß in der Hülle keine Wärme produ­

ziert wird (q = 0), da von einer evtl. auftretenden y-Heizung abge­

sehen wird. In Gl. (24) wird das 1. Glied Null. Die Konstanten A und

B lassen sich aus den Randbedingungen



THa = A • ln r'Ha + B
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(25a)

(25b)

bereclmen. In 01. (24) eingesetzt wird die Temperaturverteilung in der

HUlle:

(24a)

Ersetzt man THa durch TM+l und wählt TM als innere Temperatur des

äußersten Hohlzylinders 1 so läßt sich über

T = 1 ;rM+l 21 T r dr
M U ( 2 2)

rM+l - r M

(26)

als die mittlere Temperatur des M-ten (sprich äUßersten) Rings TM

berechnen:

TM = TM+l +
X ln

rM+l

21t kM r M

2

TM = TM+l + -2:- L 1
r

M ln
rM+l J- -

21lkM
2 2 2

rM+l - r M r M

(24a)

(26a)

4M' hier die mittlere Wärmeleitfähigkeit des äußersten Ringes , ist eine

temperaturabhängige Funktionidie iterativ bestimmt werden muß: Man be-
-rechnet zuerst den Wert TM ~i t dem k-Wert , der TM+l entspricht. Mit dem

k-Wert , der dem errechneten TM-Wert entsprichtierrechnet man einen

neuen TM-Wert und die: wird solange wiederholt , bis die Differenz zweier

aufeinanderfolgender TM-Werte kleiner als eine vorgegebene Schranke ist.

Mit dem letzten k-Wert wird dann TM berechnet. Dieser Prozeß wird fUr

die nach innen anschließenden Hohlzylinder sukzessive bis zum HUll­

innenradius fortgeführt.
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b) Temperatursprung im Spalt:

Hier kann man im Prinzip mehrere Fälle unterscheiden: Ist zwischen

Brennstoff und Hülle ein Gasspalt, so kann man den Temperatursprung

iterativ über die allgemeine Spaltgleichung ~43-7 errechnen. Tritt

der Brennstoff mit der Hülle in Kontakt, so läßt sich der Temperatur­

sprung .,. bei Kenntnis der Wärmeübergangszahl ... direkt berechnen. Da bei

den analysierten Bestrahlungsproben schon vor Erreichen der Nenn­

leistung (Loop...versuchsgruppe 2) bzw. infolge der Spaltgasschwellung

(Mol-7A) der Brennstoff mit der Hülle in Kontakt trat, wurden fixierte
Wärmeübergangszahlen gewählt.

Integriert man die Fouriergleichung (21a), nach Trennung der Variablen,

über die Spaltbreite unter Berücksichtigung der Quellenfreiheit des

Mediums, so wird

(211=»

wobei h == i als Wärmeübergangszahl definiert wird (6':;:: Spaltbreitej

k == mittlere Wärmeleitfähigkeit). Die Wärmestromdichte hängt mit der

im Brennstoff produzierten Stableistung X und dem Hüllinnenradius

entsprechend Gleichung (2:;b) zusammen.

J ==
x

(25b' )

Der Temperatursprung L1 T in der Kontaktzone, und damit die Brennstoff­

randtemperatur TB' läßt sich aus der vorgegebenen Wärmeübergangszahl

errechnen:

(27)

Die Wärmeübergangszahl ist nicht bekannt, sie wird als Parameter be­

handelt.

c) Temperaturverteilung im Brennstoff:

Die Temperaturverteilung im Brennstoff läßt sich im Prinzip wie die

der Hülle berechnen. Der einzige Unterschied besteht in der Berück­

sichtigung der Wärmequelldichte des Brennstoffes.
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Die Konstanten A und B in Gl. (24) lassen sich über die Randbedin­

gungen

dTj ~ • r N+l
JNtl = - k dr B = - 2 - k

x= 2TC r Ntl
(25b' )

best:l.nunen. In Gl. (24) eingesetzt, ergibt sich fUr die Innenrandtem­

peratur TN und die mittle~e Temperatur des äußersten Ringes:

2
qN 2 2 1 - X I'Ntl I'Nt1

TN = TNtl + 4~ (rNtl-rN) + ~ L. 2'it - q. "";':":":2;;;;...J ln~ (240)

wobei qN die mittlere Wärmequelldichte und ~ die mittlere ~ärmeleit­

fähigkeit im N-ten Ring ist. Es wird nun wie bei der Hülle T
N

itera.tiv

berechnet. Mit dem TN entsprechenden ~...wert wird TN am Innenrand des

äußersten Ringes berechnet. Die iterative Berechnung wird sukzessive

fUr die nach innen anschließenden Hohlzylinder bis zum Zentrum fort­

gesetzt. Hierbei muß berücksichtigt werden, daß sich die Randbedin­

gung (Gl.(25b" » fUr die inneren Hohlzylinder ändert: Die Beiträge

der Wärmequelldichte der äußeren Zylinder zur Wärmestromdichte am

Außenrand des i-ten Ringes entfallen.

( 25b"")

N = Index des äußersten Ringes

Die Wärmequelldichteverteilung ist nach L.~1-7 eine Funktion des über

die Isotopen gernittelten mikroskopischen Spaltquerschn:!.ttes df' " des
J.SS

Neutronenflusses ~ und der Gesamtzahl der spaltbaren Kerne pro Volumen-

einheit nfiss :

(28)

(wobei e = 200 MeV = die pro Spaltung freiwerdende Energie).
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Im Falle des sclmellen Flusses ist sowohl f{j als auch dfiss radius­

unabhängig. Vernachlässigt man Entlnischtmgseffekte" so is-t auch q

radiusunabhängig und es gilt nach ~39-7 fUr die mittlere Wärmequell­

dichte des i ..ten Hohlzylinders:

x · 9Bi= =
~/L

:::

=
Brennstoffmasse pro Längeneinheit

0,,88 • .9B fUr oxidisehen Brennstoff

wobei f Bi =
5'Hi =

5'th"B"i=

~/L

2 H

Brennstoffdichte

Dichte der schweren Atome

theor. Dichte des Brennstoffes
}

im i-ten

Zylinder

Hieraus ersieht man" daß Porositätsänderungen zu Wärmequelldichte­

und damit zu Temperaturänderungen fUhren.

Im Falle des thermischen Flusses wurde eine solche Kopplw1g nicht

vorgenommen, da die Verhältnisse viel komplizierter sind. Verursaoht

duroh den um mehr als zwei Größenordnungen höheren Spaltquersohnitt,

tritt in den äußeren Brennstoffr:ingen eine bevorzugte Neutronenab­

sorption auf. Dies fUhrt innerhalb des Brennstoffes zu einer von der

Anreioherung abhängigen Flußabsenkung und damit zu einer radiusabhän­

gigen Wärmequelldiohteverteilung. Diese wird porositätsunabhängig

in Form eines Potenzreihenansatzes vorgegeben:

R. Ja
wobei die Normierungskonstante Qo über X/2~:::

wird (al = Konstanten). Ri

3.2 Berechnung der Verteilung der Rißvolumenanteile
----------------------------------~------------

(28b)

q (r)'r'dr errechnet

Beim Uberschreiten von Rißspannungen infolge thermisoher Zyklierung

reißt der Brennstoff auf. Das Rechenprogramm enthält ein thermisches

und ein auf der Tangentialspannung basierendes Aufreißkriterium:
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Überschreitet die Tangentialspannung einen bestimmten Maximalwert

(30 kP/mm2) bzw. Uberschreitet die Änderung des Temperaturgradienten

pro Zeiteinheit einen Grenzwert L(JT/efr)l - (ST/or)~' lt ,>(

und bleibt gleichzeitig die mittlere Brennstofftemperatur unterhalb

einer kritischen Temperatur, so reißt der Brennstoff auf. Das Riß­

volumen selbst wird durch Vergleich der Brennstoff-Ringelement­

flächen vor und nach der thermischen Ausdehnung berechnet:

F' - F' ::::Riss
(1 + 0;' (T' -'no ) )2

(F - FRiss) • 2
(1 + (X (T - T0) )

(29)

F, F' :::: Ringelementfläche vor und nach

der thermischen Ausdehnung

(30)

FRiss' FRiss:::: Rißfläche im Ringelement vor
und nach der thermischen

Ausdehnung •

Nach dem Aufreißen heilen die Risse, z.B. duroh Bildung von Linsen­

poren, teilweise bis zu einer Grenztemperatur wieder aus. Diese Orenz­

temperatur TO wird im Programm als Parameter betrachtet. Das Riß-r .
volumen wird fUr T > TOr als Porenvolumenbetrachtet und unterliegt

wie dieses der Oesohwindigkeitsrelation (01. (19) ).

Bereohnung der Verteilung der Porenvolumenanteile
------------------------------------------------~

FUr die Porosität im i-ten Brennstoff-Ring gilt:

5'i
Pi :::: 1 -

9 th,i

wobei .9th, i und S'i die theoretische bzw. die tatsächliche Dichte im i"'!iten

Ring ist. Die Porosität enthält das Leervolumen der Herstellungsporen

und, mit zunehmendem Abbrand (s. Kap. 3.4), das der gebildeten Spalt­

gasblasen. Heilen vorhandene Risse aus (fUr T >TGr ), so wird in diesen

Zonen das Rißvolumen dem Porenvolumen hinzugefügt:

P' :::: P + FRiss, i
i i F i (31)
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Die Wanderung der so definierten Porosität erfolgt nach GI. (19)

unter der Annahme Ptot = 1 atme Im Zeitintervall ilt wandert vom i-ten

Ringelement zum nächst heißeren (i-l)-ten Ringelement ein Porenanteil

t6 Pi:

(32 )

und vom nächst kälteren (i+l)-ten zum i-ten Ringelement ein Poren­

anteil 6. Pi+l:

.7.7
i+l

so daß sich nach der Porenwanderung die im i-ten Ringelement verblei­

bende Porosität P~ zu

(34)

berechnet, wobei P =

.1r =

a; =

die ursprüngliche Porosität

die Geschwindigkeit der wandernden

Porosität (.1p)

die Dicke

der thermische Ausdehnungskoeffizient

des entsprechenden Ringelementes ist.

Ubersteigt die Porosität im innersten Ring einen Maximalwert (80 ~),

so wird das Ringelement als Leervolumen, d.h. als Zentralkanal erklärt,

bzw. einem schon bestehenden Zentralkanal hinzugefUgt. Das verblei­

bende Material wird dem nächst äußeren Ring zugeteilt. Ebenso wird

dem Programm eine Minimalporosität eingegeben, die sich am experimen­

tellen Befund orientiert (Pmin = 0,02).

Die Porenwanderung ist stark temperaturabhängig (oe e- Q./RI'); sie

selbst beeinflußt über die porositätsabhängige Wärmeleitfähigkeit

wiederum die Temperaturverteilung L 44,45 J :
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a = Konstanteni

Infolge Porenwanderung, d.h. zunehmender Verdichtung des Brennstoffes,

und Zentralka.na.lausbildung nimmt die Brennstofftemperatur ab (siehe

KaP. 5.3 und 7.1); diese Änderung wird itera.tiv errechnet: Mit der

ursprünglichen Temperaturverteilung wird eine Porositätsverteilung

errechnet,der eine bestimmte Endverteilung der Temperatur entspricht.

Mit dem arithmetischen Mittel aus Anfangs- und Endverteilung der Tem­

peratur wird eine neue Porositätsverteilung ermittelt. Dies wird so­

lange fortgesetzt, bis zwischen dem errechneten und dem für das Zeit­

intervall benutzten Mittelwert hinreichende Übereinstimmung besteht.

3.4 Schwellen des Brennstoffes--------------------------.
Mit zunehmendem Abbrand werden sowohl feste als auch gasförmige Spalt­

produkte gebildet. Die festen Spaltprodukte können sowohl durch Ein­

lagerung in der Brennstoffmatrix als auch durch Ausscheidungen in

metallischer und oxidischer Form zu Brennstoffscnwellen führen. Die

gasförmigen Spaltprodukte, ursprünglich ebenfalls in der Matrix gelöst,

können sich mit Überschußleerstellen vereinigen und sich als Spaltgas..

blasen ausscheiden. Blasenbildung und -wachstum führen zum sogenannten

Spaltgasschwellen. Obwohl beide Schwellvorgänge gemeinsam auftreten,

wird hier nur der letztgenannte untersucht. Er führt zu einer Volumen..

vergrößerung des Brennstoffes

V (t + dt) = V (t) • (1 + ß dt)

und, unter der Voraussetzung der Massenkonstanz, zu einer lokalen

Poros i tätszunabme:

P' = 1 - (1 .. p) 1
1 + ß • dt (37)
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ß ist die Gassohwellgeschwindigkeit" sie wird dem Progrannn in der

Form ß/q = S (T) tabellarisoh eingegeben.

Die Berüoksiohtigung der Spaltgasschwellung führt (siehe Kap. 6) zur

lokalen Porositätserhb'hung im Bereich der Stengelkornzone. Die Wan­

derung der neugebildeten Porosität wird ebenfalls" entgegen den in

Kap. 2.1 geschilderten komplizierten Vorgängen (wie Erzeugung an Ver­

setzungen" Losreißen" Auffangen an Korngrenzen" Loßreißen, Transport

zum thermisohen Zentrum; Wiederauflösung der Blasen; Oberflächendiffu­

sion als dominierender Transportmechanismus für kleine Radien) mit

Gl. (19) besohrieben. Dies stellt" da auoh Ptot = 1 atm angesetzt

wird" eine grobe Näherung dar. Es wird keine isotrope Volumenzunahme

angenommen. Die Sohwellung in axialer Riohtung wird vernaohlässigt"

dieser Anteil wird dem in radialer und tangentialer Riohtung hinzu­

gesohlagen •

.6 Z =.1 Z"

(38)

Lir = (1 + ßIIt • .6 t)3/2 • b. r"

Die Gl. (38) stellen die Ausdehnung einer Brennstoffsoheibe in axialer

und radialer Richtung infolge Gassohwellung dar (ßI/I: = ( (1 + ß • ~t)1/3

- l)'L\t ...l = lineare Gassohwellgeschwindigkeit). Das Ringelementvolu­

men nimmt demnach bei Blasenvolumenzunahme nur in radialer Richtung zu.

Bei der Blasenfreigabe zum Zentralkanal tritt eine Volumenkontraktion

nur an der dem Zentralkanal zugewandten Seite des Ringelementvolumens

ein. Dies führt zu einer Verlagerung des Brennstoffes in Richtung Hülle,

damit verbUnden zu einer Abnahme des radialen Spaltes und einer Zunahme

des Zentralkanalradius • Diese Verlagerung kommt zum Stillstand" wenn

der Brennstoff mit der Ifülle in Kontakt tritt. Die Gasschwellung führt

dann zu einem "pulsierenden" Brennstoff: Die lokale Porositätszunahme

in der Stengelkornzone, durch die Wanderungsgeschwindigkeit (Gl. (19) )

begrenzt, führt zur Verkleinerung und die Blasenfreigabe zur Vergröße­

rung des Zentralkanals. Über die Zeit gemittelt ändert sich letzterer

nicht. Die Spaltgasfreigabe führt zur Druckzunahme des Gases im Zentral-
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4. Experimentelle Bestimmung der radialen Leervolumenverteilung

4.1 Probenvorbereitung
----------------~-

Die Bestrahlungseinsätze werden nach dem Einsatz im Reaktor im Ab­

klingbecken zwischengelagert, wobei sich die Lagerzeit nach der

Aktivität der Stäbe, d.h. nach ihrem Abbrand richtet. Anschließend

werden sie in die Heißen Zellen transportiert und demontiert. Die

separierten Brennstab-PrUflinge werden zuerst einer zerstörungs­

freien Nachuntersuchung zur Festlegung der Trennschnitte unterworfen.

Hierzu gehören. Die äußere Vermessung, das Anfertigen einer Betatron­

durchleuchtung und eines y-Prof11es eines nichtwandernden Radio­

Nuklides. Parallel hierzu besitzt man meistens ein Stableistungs­

profil, welohes aus Thermoelement-Anzeigen während der Bestrahlung er­

t'Elohnet wurde. Hat man also Aussagen Uber das Stableistungsprofil

und die Brennstoffstruktur (Ausbildung von radialen und tangentialen

Rissen, Lage und Form des Zentralkanals), so kann man die Lage der

einzelnen Sohnittebenen festlegen. Abb. 5 zeigt typische Naohbestrah­

lungsergebnisse des Prüflings L3 und den Schnittplan fUr die zer­

störende Nachuntersuchung.

Anhand des Sohnittplanes werden den Prüflingen fUr die keramografisohe

Nachuntersuohung mit sohnellaufenden Diamanttrennsoheiben (1,5 mm

Breite, 225 mm Durchmesser, 20 m/sec Schnittgescbwindigkeit)Proben

von 3 bis 20 mm Länge entnommen. Eine solche Probe besteht aus einem

Edelstahl-HUllrohr und dem Brennstoff (U02 bzw. (U,Pu)02). Zur Wärme­

abfuhr und Bindung des hoohradioaktiven Trennstaubes tauchen die

Soheiben in Wasser ein, welohes umgepumpt und Uber ein Tuoh- oder ein

Zentrifugalfilter gereinigt wird. Um das Ausfallen von Partikeln aus

dem zerklüfteten Brennstoff zu verhindern, werden die Proben naoh

vorheriger Entgasung mit flüssigem Araldit-Gießharz im Vakuum gefestigt.

Beim Belüften des Rezipienten drUckt der Umgebungsdruok das Gießharz,

von der offenen Stirnseite her, in die Risse des Brennstoffes.

4.2 Probenpräparation-----------------
Zur metallografisohen Präparation wurden die ausgewählten Proben mit

Araldit D in einheitliohe Formen eingebettet (31,7 mm Durohmesser und

19 mm Höhe). Das Vorsohleifen erfolgte auf Sie-Papier der Körnung 220.
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Da die angeschliffenen Poren und Risse des stark zerklüfteten Brenn­

stoffes SiO-Partikel und FIUssigkeit aufnehmen könnten, wurde eine

erneute Gießharz-Einbettung vorgenonunen. Beim weiteren Naßschleifen

wurde SiO-Papier der K'drnung 320, 400 und 600 verwendet.

Das Polieren erfolgte auf Vibrationsgeräten. Die Poliergeschwindigkeit

wurde so geregelt, daß die Probe ruhig lief und sich um ihre eigene

Achse drehte,; als optimale Geschwindigkeit wurden ca. 6 rt'obenumläufe

pro Minute gefunden.

Das Ziel des Polierens bestand darin, für die quantitative Analyse

reelle Oberflächen zu erzeugen, d.h. deren Riß- und Porengehalte re­

produzierbar ~d richtig zu erfassen. Zu diesem ZWecke wurden 4 ver­

schiedene Poliermittel getestet:

(1) Tonerde Nr. 1 plus Diamantpaste (Körnung 3 1-UIl)

(2) Tonerde Nr. 1

(3 ) Tonerde Nr. 1 plus ~02 (Vol. -Anteile 5:1)

(4) TonerdeNr. 1 plus 01'°3 (Gew •-Anteile 20:1)

Tonerde Nr. 1 + 003 erwies sich für das Polieren von U02 und (U"pu)02

- SO/lohl in bestrahlter als auch in unbestrahlter Form - als bestes

Poliermittel (siehe hierzu KaP. 4.6). Die Polierzeit lag zwischen 30

und 50 min" je nach Zusammensetzung, Abbrand und Dichte des Brennstoffes

Unmittelbar nach dem Polieren wurden die Proben mit Alkohol gesäubert

und einer Ultraschallreinigung unterzogen. Letztere erwies sich als

nicht erforderlich, da keine Rückstände des Poliermittels in den Poren

und Rissen vorhanden waren.

Zur Bestimmung der Strukturzonenradien ist es zweckmäßig, die Brenn­

stoffproben zu ätzen. Hierzu eignen sich verschiedene Methoden C46J.
Wir benutzten ein chemisches Ätzmittel der Zusammensetzung:

(65 ,,)

(30 10)
- 80 ml

- 20 ml

10 ml

welohes sich sowohl für die Ätzung von U02 als auch von (U,pu)02

eignet. Nach dem Ätzen ist das Gefüge über den gesamten Probenquer­

schnitt gut sichtbar.



Bestimmung der radialen Rißvolumenverteilung--------------------------------------------
Sowohl die Riß- als auch die Porenvolumenverteilungen wurden auf

fotografischem Wege gefunden L-47~ Abb. 6 zeigt einen typischen

Querschnitt eines U02-Brennstab-Prüflings (Nr. 3-29-AG-3) nach

der Bestrahlung im FR 2. Es ist deutlich der Zentralkanal, die

Stengelkomzone und eine Zone mit dem ursprUnglichen Gefüge zu

erkennen. Radiale Risse teilen den Brennstoff in einzelne Segmente.

Zur Ermittlung der Rißvolumenverteilung wurde von einem solchen

Querschnitt eine fotografische Aufnahme in ca. 75-facher Vergröße­

rung angefertigt. In diese wurden, vom Zentrum aus, konzentrische

Kreise eingezeichnet und die Schnittlängen dieser Kreise mit den

Rissen von Hand ausgemessen und auf die Kreisumfänge bezogen. In

Abb. 7 ist die Rißflächenverteilung des in Abb. 6 dargestellten

Querschnittes als Treppenkurve aufgetragen.

lmm

Abb.6 Querschnitt des Prüflingsabschnittes 3-29-AG-3

(U02 poliert mit A120
3

+ cro
3

)
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Abb. 1 Radiale Riß- und Porenvolumenverteilung des Prüflings­

absohnittes 3-29-AG-3

Für eine beliebig kleine Schiohtdioke stellt die Rißfläohenverteilung

auoh die Rißvolumenverteilung dar. Mehrere Messungen in verschiedenen

Ebenen der gleiohen PrUflingsprobe ergaben die gleiohen Verteilungen.

Dies fUhrt zu dem Schluß, daß die Rißflächenverteilung mit der Riß­

volumenverteilung der bestrahlten Brennstofftablette identisch ist.

Es gilt:

(39)
wobei FR = Rißfläche

FB = Brennstoff-Fläche

VR = Rißvolumen

VB = Brennstoffvolumen (einschl.

Riß- und Porenvolumen)

Die in Abb. 7 dargestellte Rißflächenverteilung des Brennstabquer­

schnitts 3-29-AG-3 ist also identisch mit der Rißvolumenverteilung+)

der bestrahlten Brennstofftablette.

Anmerkung: Es sollte genauer "Verteilungen der Rißvolumenanteile" heißen.
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4.4 Bestimmung der radialen Porositätsverteilung--------------------------------------------
Die Bestimmung der radialen Porositätsverteilung erfolgte duroh

elektronisohe Auswertung von Sohliffbildern niohtgerissener Brenn­

stoffbereiohe bezUglioh des Porengehaltes. Von einem Quersohnitt

wurden bis zu 3 radiale Brenns toffbereiche vom HUllinnenradius bis

zum Zentralkana.l ausgewählt. Die Bereiche wurden in 200-faoher

Vergrößerung fotografiert und die Einzelaufnahmen zu sogenannten

"Panoramaaufnahmen" zusannnenmontiert. Abb. 8 stellt, im oberen Teil

eine solohe Fotomontage dar (PrUfling 3-29-AG-3) •

30

t
20

10

p [%] =V Pore . 100
VProbe

oi 3
,Ir-- rad. Spalt

2~Radius [mm] I
I
I

:-'-Zentralkanal---$
I

Zentrum --_____IJoooI

Abb. ~ Radiale Porositätsverteilung des PrUflingsabsohnittes

3-29-AG-3



- 41 ...

Das Filmmaterial der Negative trägt die Typenbezeichnung 23 D 56

und DIN 10-12 (Agfa-Gaevert). Die Gradation der AbzUge war normal

und spezial (Agfa-Lupex-Papier Ll).

Der Flächenanteil der schwarzen Poren auf hellem Untergrund (Brenn­

stoff) wurde durch elektronische Ausmessung mit einem GefUgebildana­

lysator ( G BA) (Quantimet der Fa. Metals Research Ltd., Cambridge)

bestimmt. Der Gm besteht (Abb.9) aus einem Epidiaskop, einem

Mikroskop, zwei eingebauten Fernsehkameras mit Bildwandlerrbbre,

einem Monitor und der elektrischen Verarbeitungseinheit nebst Digi­

talanzeige und Drucker. Die Messung des Porengehaltes mit der Mikro­

skopeinrichtung direkt an den präparierten Proben mußte aus mehreren

Gründen entfallen: (1) eventuelle Strah-

lenschädigung der Linsen, (2) eventuell mangelnder Kontrast auf den

Probenoberflächen. Aus diesen Grlinden wurde der aufwendigere Weg Uber

die fotografischen Arbeiten und deren Auswertung Uber die Epidiaskop­

einrichtung gewählt. Das zu untersuchende Bild wird in der Bildwandler­

Röhre (Vidicon) auf einer elektrisch leitenden Platte, die mit einer

Halbleiterscmcht (Sb 3
3

) Uberzogen ist, fokussiert. Diese Schicht

ändert je nach Helligkeit der Bildpunkte (es sind 312,5 x 480 Bild­

punkte) ihren elektrischen Widerstand. Jeder Bildpunkt ist sornit für

den kameraseitig abtastenden Elektronenstrahl unterschiedlich durch­

lässig, d.h. es entsteht ein der Helligkeit proportionales Ausgangs­

signal. Mit einer geeignet eingestellten Schwelle können schwarze

Poren auf hellem Untergrund flächenmäßig, d.h. auf eine bestimmte ein­

geblendete Bildgröße bezogen, quantitativerfaßt werden.

Abb. 9

GefUgebildanalysator

mit Mikroskop- und

Epidiaskopeinrichtung
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Die Treppenkurve in Abb. 7 tUld 8 stellt die mit dem Gm gemessene

Porenflächenverteilung des Prüflings 3-29-AG-3 in der Fläche dar.

Sie ist, nach dem Delesse-prinziP~48-7, identisch mit der Ver­

teilung des relativen Porenvolwnenanteils. Es gilt:

(40)

P =
VR+ Vp

VB

mit P2 = Porenvolumenanteil

( = Porosität)

P = Leervolwnenanteil

Vp = Porenvolwnen

Fp = Porenfläche

(41)

Fotografisch wie elektronisch wurden Poren bis herab zu 1 ~ Durch­

messer erfaßt.

4.5 Leervolwnenbilanz

Die Leervolwnenbilanz beinhaltet den Vergleich des Gesamtleervolumens

vor der Bestrahlung mit dem nach de~ Bestrahlung gemessenen. Eine solche

Bilanz wird durchgefUhrt in Kap. 4.6 zur Ermittlung der optimalen

Präparationsmethode und in Kap. 6.3 zur Deutung der radialen und

axialen Leervolumentransporte • Das Gesamtleervolwnen eines Brennstab...

abschnittes beliebiger Höhe setzt sich aus dem radialen Spalt VSp '

zwischen Brennstoff und HUlle, dem zentralkanal VZ und dem Poren.. und

Rißvolwnen (Vp und VR) im Brennstoff zusammen:

(42)

Da die Bestrahlungsexperimente zur Zeit dieser Arbeit schon abgesohlos­

sen waren, konnte der Porengehalt der Brennstofftabletten vor der Be­

strahlung nicht mit dem GBI\. ermittelt werden. FUr jede Tablette war

aber die relative Brennstoffdichte DB = f B / s>th ( ~th' ~B = theor.,

wirkliohe Brennstoffdiohte) aus Volumen- und Gewiohtsmessungen bekannt,
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so daß nach

(43)

die Porosität bzw. das Porenvolumen berechnet werden konnte.

Nach der Bestrahlung liegt, eine Porositäts- und Rißvolumenverteilung

im Brennstoff vor. Ein volumetrisch gemitteltes Leervolumen wird

durch Einteilung des Brennstoffes in 6 bis 7 Ringelemente wie folgt

errechnet:

(44)

(45)

wobei r i , r i+l = Radien des i-ten

Ringelementes

r a = Brennstoffaußenradius

r z = Zentralkanalradius

h = Höhe des Brennstab-

absclmittes

n = zahl der Ringelemente

Die Hobe des Brennstababschnittes wurde willkürlich zu 10 mm gesetzt.

Das Spaltvolumen vor der Bestrahlung wurde den Herstellungsberichten

entnommen, das Spalt- und Zentralkanalvolumen nach der Bestrahlung

wurde durch Vermessen der präparierten Brennstababschnitte unter dem

Mikroskop in den Heißen Zellen gewonnen.
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Die optimale Schliffpräpa.rationsmethode läßt sich tiber die Leervolu..

menbilanz ermitteln. Unter der Annahme, daß beim Einsatz im Reaktor

keine axialen Leervolumentransporte stattfinden, und auch kein nennens­

werter Beitrag zum Leervolumen hinzukanmt, sollte das Gesamtleervolumen

einer Brennstabprobe vor der Bestrahlung gleich dem nach der Bestrahlung

sein. Diejenige Präparationsmethode, die die beste Übereinstimmung

liefert, 1st die optimale Methode.

Der erste Schritt bestand darin, für die 4 möglichen Poliermittel

die optimalen Polierzeiten zu ermitteln. Quantitativ wurden diese

Untersuchungen an nichtbestrahlten Proben durchgefUhrt und die Er­

gebnisse auf bestrahlte Proben Ubertragen, wo sie qualitativ bastä­

tigt wurden. Abb.10 gibt die mit dem GBA. gemessenen Porositäten einer
\

unbestrahlten Eichprobe (U02 ) für die beiden Poliermittel Tonerde
)

Nr. 1+ er,,:? und Tonerde Nr. 1+ Hg~ wieder. Sowohl die Porosität wie

auch die Schliffgüte ist eine Funktion der Polierzeit. Für Polierzeiten

größer 20 min (Tonerde + or0
3

) bzw. 40 min (Tonerde + ~02) ändern sich

die gemessenen Porositätswerte nicht mehr, d.h. für das jeweilige Po­

liermittel sollte dies die "reale" Porosität sein. Die Poliermittel

Tonerde und Tonerde + Diamant lieferten auch nach längerer Polierzeit

kein Plateau. Dieses Ausscheidungskriterium ließ die letztgenannten

Poliermittel als ungeeignet erscheinen. Der Vollständigkeit halber

wurden aber die Leervolumenbilanzen mit den 4 Poliermitteln durchge­

fUhrt • Folgende Polierzeiten wurden gewählt:

Tonerde + Diamant

Tonerde

Tonerde + ~02

Tonerde + or0
3

: 180 min

150 min

40 min

30 min
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(1) Tonerde Nr. 1 plus er03

\ (2) Tonerde Nr. 1 plus H2~

~

,
~ S

,. \
'-' \

\,
~ 4 \
:t::

~
1Il
e
lf 3

,
"t ..... ( 2 )...............

11 M ( 1 )

2

o
o 20 40 60 80 100

----cI!>!I!!o>. Polierzeit [min 1

Abb.10 Abhängigkeit der Porosität von der Polierzeit

(unbestrahlte Eichprobe)

Abb.ll zeigt den Q,uerschnitt eines PrUflings (Nr. 3-29-00-3) nach den

4 verschiedenen Polierverfahren. Vom optischen Eindruck her kann man

die beiden Poliermittel unter a) und b) wegen der zahlreichen Aus­

brUche ausschließen. Zwischen c) und d) muß die q~titativeAuswer­

tung entscheiden. In Tabelle 3 sind diese Ergebnisse zusammengestellt.

Aus den Herstellungsdaten wurde ein mittlerer Leervolumenanteil in

der Hohlzylindertablette von 7,1 ~ errechnet. Dieser Sollwert wurde

mit dem aus den gemessenen Riß- und Porenvolumenverteilungen gewonne­

nen Mittelwert verglichen. Mit dem Poliennittel A~03 + cro
3

ergab

sich die beste Ubereinstimmung.

Tabelle 2 Vergleich der errechneten und gemessenen Leervolumina

des PrUflings 3-29-ca-3

Polierverfahren relativer Riß- u. Porenvolumenanteil (%)
gemessen errechnet

Diamantpaste > 25,5 7,1

A~03 25,5 7,1

A1203 + ~O2 10,9 7,1

A120
3

+ cr0
3

8,3 7,1
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G.) Diamantpaste

Prüfling;.
- 29 -CG- 3

~

1 mm

Abb. 11 Querschnitt des Prüflingsabschnittes 3-29-eG-3 naoh

versohiedenen Polierverfahren

Der hier durohgeführte Vergleioh kann nur dann zu einer Übereinst:fJnmung

fUhren, wenn

keine axialen Materialtransporte stattgefunden haben,
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kein Leervolumen vorgetäuscht wurde (z.B. durch AusbrUche bzw.

durch Auflösung oxidischer Einschlüsse von Sr und Ba bei der

nassen Schliffpräpa.ration) ,

die mit dem GBI\gemessene Porosität (Nachweisgrenze fUr die

Porendurchmesser:l ~)die Gesamtporosität darstellt.

Die gleichmäßige Ausbildung des Zentralk.a.na.ls uoer die gesamte Stab­

länge und die Leervolumenbilanz deuten darauf hin, daß keine axialen

Transporte stattgefundeh haben. Der PrUfling 3-29-003 hatte einen

mittleren Abbrand von ca. 25000 Mr'ld/t M, so daß der volumetrische

Anteil der oxidisehen EinschlUsse von Sr und Ba. vernachlässigt werden

kann. (Der volumetrische Anteil aller oxidisehen und metallischen

Ausscheidungen wurde zu < 0,8 'f. abgeschätzt.) Die in Abb. 7 darge­

stellte Leervolumenverteilung läßt sich in der Form (l-P) als Dichte­

verteilung interpretieren.

Tabelle 4 Vergleich errechneter und gemessener Leervolumenanteile

verschiedener Bl:'ennstoffproben

Geschichte Proben-Nr. Material Riß- und Porenvolumenanteil(~)
gemessen errechnet

1 U02 4,5 4,0

unbestra.hlt 2 U02 4,9 5,5

3 U02 6,0 6,8

4 U02 11,2 10,9

elektrisch geheizt 5 U02 3,4 3,5

bestrahlt im luß 6 U02 8,3 7,1
therme F

7 U02 7,2 6,7
epitherm. Fluß 8 (U,Pu)02 11,9 11,4

Das Poliermittel A120
3

+ cr0
3

wurde an den verschiedenen U02- und

(U,Pu)02-Proben getestet (siehe Tabelle 4):
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Die Proben Nr. 1 bis 4 wurden kaltgepreßt und. bei l6000c unter

Ar/5 %-~-Atmosphäreauf verschiedene Dichten gesintert. Sie

waren 1 bzw. 2 mm hoch" hatten einen Durchmesser von 5 mm und.

zeigten einheitliche Dichten über den gesamten Querschnitt.

Die Brennstoffdichten wurden durch Volumen- und Gewichtsmessun­

gen ermittelt und die Porositäten nach Gl. (43) errechnet.

Probe Nr. 5 wurde von Freund und Sari in einer neuentwickel­

ten Anlage direkt elektrisch geheizt[)9-7.. Sie zeigte einen

kleinen Zentralkanal" der durch Porenwanderung hervorgerufen

worden war. Die Dichte wurde über die Auftr±ebsmethode in ~o

mit und. ohne zaponlack bestimmt und die Porosität nach Gl. (43)

errechnet.

Die Proben Nr. 6 und 7 sind aus verschiedenen Prüflingen des

gleichen Kapselversuchseinsatzes (3-29-CG-3 und 3-29-AG-3).

Sie wurden im thermischen Fluß bis ca. 25 000 MNd/t M bestrahlt.

Die Querschnittsaufnahme der Probe Nr. 7 zeigte gegenüber der

Probe Nr. 6 weniger Ausbrüche und dadurch eine bessere Überein­

stimmung mit dem errechneten Wert. Letzterer wurde aus den Her­

stellungsdaten gewonnen.

Probe Nr. 8 (l7b-Mol 7A-9-6/3) wurde im BR 2 unter Cd-Abschir..

mung zur Simulation eines schnellen Flusses bis ca. 35 000 MNd/t M

bestrahlt. Die Ausgangszusammensetzung war 20 10 Pu02 und 80 %
U02 (80 10 U-235 im Uran),; der Brennstoffquerschnitt war oval"

der Brennstoffrand zackenartig ausgerissen und der Zentralkanal

außermittig. Eine Übereins timmung war hier am wenigs ten zu er­

warten. Die Untersuchung an diesem Querschnitt war in der Tat

zufällig , da dieser Brermstoffabschnitt" wie sich in Kap.

6.2 herausstellte" keinen axialen Materialtransport zeigte.

Die Präparationsmethode mit Tonerde Nr. 1 + cr0
3

als Poliermittel"

verbunden mit einer Polierzeit von 40 min erwies sich für Vibrations­

geräte als optimal. Es wurden hohe Schliffgüten und reale Porosi­

täten erzeugt. Die Abweichungen der in Tabelle 4 aufgelisteten Werte,

umgerechnet in 'f, th.D., sind < 1 'f,.



- 49 -

5. Vergleich von errechneten mit gemessenen Leervolumenverteilungen an

kurzzeitig bestrahlten Prüflingen

Die Auswertung bezüglioh der Riß- und Porenvolumenverteilung wurde an 5

Brennstabproben der He...Loop-Versucbsgruppe 2 durohgeführt. Sie zeigen eine

stufenweise Änderung der Brennstoffstruktur und stellen damit einen re­

präsentativen Querschnitt dar.

Die Auslegungs- und Herstellungsdaten sowie die Bestrahlungsgesohichte der

untersuohten Prüflinge sind im KFK-Bericht 1521 ~50-7 dokumentabisch zu­

sammengestellt. Es sollen hier nur die wiohtigsten Daten angeführt werden:

X8CrNiMoVNb 1613 (Werks toff ..Nr. 1. 4988 )

U02 .(7,5 Gew ....'/0 U-235 1m uran)

Tabletten (Zyltndermantel gesohliffen)

89 - 93 '/0 th.D.
2 h j 24 h j

380 .. 645 W/cm

460 .. 510°C

im Zentralloop des FR 2.

Brennstoff Zusammensetzung

Brennstoff Form

HUllmaterial

Brennstoff...Diohte

Bestrahlungszeit

Stableistung

HUllaußentemperatur

Die Bestrahlung erfolgte

Die Eingabedaten fUr das Programm finden sioh in Tabelle 5 und auf den ein­

zelnen Abbildungen (siehe Abb. 14 - 19). Die Reohnungen wurden durohgeführt

fUr einen thermischen Fluß mit einer Flußabsenkung im Brennstoff von 30 '/0.
Der Bestrahlungsablauf wurde fUr alle Prüflinge als niohtzyklisoh angenom­

men. (Die Bestrahlungsgesohiohte des Prüflings 16 umfaßte 2 Zyklen.) Die

WärmeUbergangszahl fUr die Kontaktzone Brennstoff-Hülle wurde als Parameter

behandelt.
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Tabelle 5 Programmeingabedaten fUr die Berechnung der Leervolumenverteilung kurzzeitig bestrahlter BrennstabprUflinge 1:40, 50J

Ausgangsgecmetrie der Hillle r Hi ~ 5,0 mmj r
Ha

= 6,0 mnj N ~ 20
und des Brennstoffes Bestrahlungsgeschichte, bestehend aus Zeit-

Zahl der konz. Ringe
r
Bi

~ 0,0 llIII; r Ba ~ 4,95 1JIll; N ~ 50 punkt, Stableistung, HUllaußentemperatur,

KUhlmitteldruck, Gasdruck und schnellem
Herstellungsporosität; P ~ 0,078 (I2z-2); 0,103 (1.6-3) Neutronenfluß
theoretische Dichte 0,090 (1.6-2) ; 0,095 (1.6-1)

0,072 (1.3-1) J :;] th ~ 10,95 g/cm3

E-Modul und Poisson-Zahl der !fülle E ~ 16 000 kp/mm2 ; ~ ~ 0,3 t X T Pl P2 ~s

T (oe) K (W/cmoe)
(h) (W/cm (11;) (atm) (atm) (n/cm2sec

Wärmeleitfähigkeit der !fülle

(X8crNiMoVNb 1613) 20 0,151 I2z-2

100 0,159 0,0 0. 20. 30. 1. 0.
200 0,172

0,15 380. 470. 30. 1. 0.300 0,180
400 0,193 2,23 380. 47°. '30. 1. 0.
500 0,201

2,3 0. 20. 30. 1. 0.600 0,218
700 0,250

1.6-3 "

Integraler linearer thermischer T (oe) a (oe-1 ) 0,0 0. 20. 30. 1. 0.

Ausdehnungskoeffizient der 20 0,0
10-4 0,1 430. 460. 30. 1. 0.

HUlle 100 0,157
430. 460. L200 0, lh7 10-4 1,95 30. 0.

300 0,171 10-4
2,1 0. 20. 30. 1. 0.

400 0,174 10-4

500 0,176 10-4 1.6-2
600 0,178 l(i-4

700 0,180 10-.4 0,0 0. 20. 30·. 1. 0.

800 0,187 10-» 0,1 530. 460. 30. 1. 0.

E-Modul und Poission-Zahl des 0,33 530. 460. 30. 1. 0.

BreIUlStofl'es E ~ 16 000 kp/mm2 ; 1JR. ~ 0,3 0,54 565. lI6o. 30. 1. 0.

a
1

~ 0,282,10-13
0,70 565. 460. 30. 1. 0.

Wärmeleitfähigkeit des a
O

~ 0,461-10-7;
0,80 515. 460. 30. 1. 0.

Brennstoffes (U02 ) a2 ~ 10,8 ; ~ ~ 0,0218 2,0 515. 460. 30. 1. O.
a4 ~ 0,926 in Gl. (42)

2,1 o. 20. 30. 1. O.

Integraler linear thermischer 1.6-1

Ausdehnungskosffizient des ~ ~ 7,4189'1O-6+5,855'1O-9T (oe-1) 0,0 O. 20. 30. 1. O.

Brennstoffes 0,1 650. 460. 30. 1. O.

Porenwanderungsgeschw1nd1gkeit
V' ("';';> ~ 1,98'1013 .T-3/ 2exp( 7\\00) ~

0,33 650. 460. 30. 1. O.

max. und min. Porosität 0,43 680. 460. 30. 1. 0.

P
max

a 0,8 ; Pmin ~ 0,02 0,6 680. 460. 30. 1. O.

1,0 W/cm2 oe
0,72 640. 460. 30. 1. O.

Wärmetibergangszahl h ~ (1.6-1)
640. 460.

0,75 W/cm2Oe
2,0 30. 1. O.

h ~ sonst
2,1 O. 20. 30. 1. O.

Thermische Wärmequelldichte- a
O

~ 1,0 ; a1
~ 1,7 L3-1

verteilung a2 ~ 0,0 in Gl. (35b) 0,0 O. 20. 30. 1. 0.

0,1 470. 260. 30. 1. O.
RIßbedingung :

0,25 470. 260. 30. 1. 0.
a) Spannungskriterium d

riss
~ 30 kP/llIll

2
0,33 490. 360. 30. 1. 0.

b) Thermisches Kriterium
0,6 490. 360. 30.

~ (TBa+Tmax ) < l000
0
e

1. 0.

0,68 600. 500. 30. 1. 0.

L {(h) _(dT) }> f:
1,13 600. 500. 30. 1. O.

Llt d' r l 02 1,22 550. 500. 30. 1. O.

mit C. or ~ 5 °e/h 24,3 550. 500. 30. 1. 0.

24,4 0. 20. 30. 1. 0.
Rißausheilung TGr ~ 22000 e (1.6-1)

21000e (L3-1)

;> TZ (1.6-3, I2z-2, 1.6-2 )



- 51 -

Radiale Verteilung der Rißvolumenanteile-----------------.--------------------_.
Abb. 12 zeigt 4 der untersuchten Querschliffe. Der PrUflingsquerschnitt

1.6-3 ähnelt dem I2z-2 und wurde deshalb nicht abgebildet. Der Quer­

schliff L2z-2 zeigt ein mehr oder minder unregelmäßiges Aufreißen des

Brennstoffes. In den PrUflingsabschnitten 1.6-1 und L3-l verlaufen die

Risse bevorzugt in radialer Richtung und münden in einen Zentralkanal.

L2z..2 1.6-2

I---f

lmm

Abb. 12 Querschliffe der untersuchten Brennstababschnitte
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Beim Überschreiten von Rißspannungen infolge thermischer Zyklie:rung

reißt der Brennstoff auf. Dies geschah bei den untersuchten Prüf-

lingen mindestens zweimal, einmal beim Einfahren des PrÜflings in

den laufenden Reaktor und zum zweiten Mal beim Herausfahren. Das

Aufreißen beim Aufheizen dürfte von außen nach innen erfolgen, da. infolge

der unterschiedl:iD hen thermischen Ausde}mung der Ringzonen.. Thermospan...

nungen bevorzugt in der Außenzone auftreten. Die Rißausbreitung beim

AbkUhlen dürfte von innen nach außen erfolgen. Abb. 13 zeigt ein

Brennstoffsegment eines Prüflings der gleichen Versuchsgruppe

(S-2-122-2/4). Nach 13,5 d Bestrahlungszeit ist nur noch ein keil­

förmiger Riss in der Außenzone siChtbar; die ursprünglich vorhandene

Fortsetzung des Risses bis zum Zentralkanal ist nicht mehr vorhan-

den. Dies deutet darauf hin, daß Risse im Bereich der Stengelkorn-

zone ausheilen können. Das Ausheilen kann an Hand der Abb. 12 und 13

wie folgt gedeutet werden:

(a) Die Risse können als Quellen von Linsenporen, die das Rißvo­

lumen zum Zentralkanal transportieren, auftreten.

Daneben existiert eine modellmäßige Vorstellung:

(b) Für Temperaturen T >TpL (wobei TpL = Plastizitätsgrenze) schließen

sich die Risse spontan.

Die Abbildung 12 läßt keine Interpretation naoh Modell (b) zu, wenn

man für die Plastizitätsgrenze e;1.nenWert von lS500C zug:rundelegt L-5V.

Es existieren keine Risse, die vom Brennstoffrand ausgehen und in Be­

reichen dieser Temperatur enden. Wohl aber sieht man Risse, die duroh

Linsenporen abgetragen werden. (Unberüoksiohtigt sind solohe Risse und

Linsenporen, bei denen man die zeitliohe Reihenfolge nioht eruieren

kann.) Als Ausheiltemperatur Tal' der Risse wird die Temperatur, die

dem äußersten Radius der Linsenporen entspricht, angenommen.

Die radialen Verteilungen derR;1.ßvolurnenanteile wurden naoh

der in KaP. 4.3 besohriebenen M~thode ausgemessen und in den Abb. 14

bis 16 aufgetragen. Ausbrüohe, wie sie Abb. 12 (?rüfling L6-2) zeigt,

wurden selbstverständlich nioht berüoksichtigt; auch wurden keine

tangentialen Risse vermessen. Die Verteilungen zeigen alle ähnlichen

Verlauf .. nämlich vom Brennstoffrand zum Zentrum eine stetige Zunahme

des Rißvolurnens.
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errechnet mit SATURN

Zusammensetzung

Ausgangsporosität

Mittl. Stableistung

Best rahlungs zeit

Mittl. Hüllaußentemp.:
Wärmeübergangs zahl:

o0.10.2

U02 (7.5% U-235)

7.8%

380 W/em
2.3 h

470 0 e
0.75 W/em 2 oe

0.30.4

10

0.5

2 20
c:
Cl
c:
CIJ

E
::l

o
>
Ul
Ul

0:::

i

.......
~o........

Brennstoffradius [em] ....~f----

a) PrUflingsabschnitt L2z-2

~ Zusammenset zung U02 (7.5% U-235)0........
20 Ausgangsporosität 10.3%

CIJ.... Mittl. Stableistung 430 W/emc:
Cl

Best rahl ungs zeit 2 hc:
CIJ
E Mittl. Hüllaußentemp.: 460 0 e
::l

'0 Wärmeü bergangszahl: 0.75 WI em2 oe
>
Ul
.!!l
0:::
.,..; 10
Cl
CIJ

0:::

1
0

0.5 O.i, 0.3 0.2 0.1 0

Brennstoffradius [em] .....

b) PrUflingsabschnitt L6-3

Abb. 14 Errechnete und gemessene radiale Rißvolumenverteilung

der PrUflingsabschn1tte L2z-2 (a) und L6-3 (b)
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........
~
0........ Zusammenset zung U02 (7.5% U-235)..

<11 20 Ausgangsporosität 9.0 %.....
c:
c Mittl. Stableistung 535 W lemc:
<11 Bestrahlungszei t 2.1 hE
::J Mit tl. Hüllaußentemp.: 460°C
0

0.75 W/cm 20C> Wärmeübergangszahl :
1Il
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Brennstoffradius [ern] ....
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a) PrUflingsabschnitt L6-2

........
~ Zusammensetzung U02 (7.5% U-235 )0........
'ijj

20 Ausgangsporosität 7.2%
..... Mittl. Stableistung 545 W/cmc:
c

Bestr ahl ungszeit 21...4 hc:
<11
E Mittl. Hüllaußentemp.: 510°C
::J

0.75 Wlcm2°C"0 Wärmeübergangszahl:
>
1Il
1Il

~ 10
15
Qj
~

r
0
0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0

Brennstoffradius [ern] ~

b) PrUf1ingsabschnitt L3-l

Abb. 15 Errechnete und gemessene radiale Rißvolumenverteilung

der PrUflingsabschnitte L6-2 (a) und 1.3-1 (b)
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Zusammensetzung U02(7.5 % U-235 )

Ausgangsporosität 9.5 %
MittI. Stableistung 645 W/cm
Bestrahlungszeit 2.1 h

Mittl. Hüllaußentemp.: 460 oe
Wärmeübergangszahl : 1.0 W/cm2 0e r--

,

I
I'

/

//
-"jgemessen I ............

__ ---- ~etmit SA TURN1----------

........
~o........
'(jj
.....
c:
C
c:
(!)

E
::l

<5
>
VI
VI

~

20

10

o
0.5 0.4 0.3

Brennstoffradius[ cm] ....4l1li1---

0.2 0.1 o

Abb. 16 Errechnete und gemessene radiale Rißvolumenverteilung

des PrUflingsabschnittes 16-1

Im Rechenprogramm wird angenommenl daß der Brennstoffl wenn eine der

beiden in Kap. 3.2 aufgeführten Rißbedingungen anspricht l der Brenn­

stoff in hinreichend viele Keile radial aufreißt. Es wird hierbei

keine Annahme getroffenlob die Rißausbreitung von außen nach innen

oder umgekehrt erfolgt. Ein Aufreißen des Brennstoffes kann nach 1:39J
nur durch Übergang von der Brennstabphase 1 (freistehender ungerisse­

ner Brennstoff und freistehende Hülle) in die Phase 2 (freistehender

völlig oder teilweise gerissener Brennstoff; freistehende Hülle) er­

folgen. In der Phase 2 1 wie auch in der Phase 3 (druckloser Kontakt

zwischen Brennstoff und Hülle) ist Ausheilen der Risse möglich. Bei

den PrUflingen I2z-2 1 16-3 und 16-2 fand keine Rißausheilung statt;

fUr die PrUflinge L3-l und 16-1 wurde die Rißausheiltemperatur zu

2100 bzw. 22000C angenommen (siehe thermische Analyse in Kap. 5.4).
Die Risse werden fUr T > TGr als spontan ausgeheilt betrachtet; das

ursprUngliche Rißvolumen wird zum Porenvolumen hinzugefügt (siehe

Gl. (31) )und unterliegt wie dieses der Transportgleichung (19). In

dieser Phase ist der Brennstoff nur in der "kalten"Außenzone aufge­

rissen. Das Aufreißen beim Abkühlen erfolgt wiederum nur beim Über­

gang der Brennstabphase 1 in die Brennstabphase 2. Zwischen der
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Phase 3 und 1 liegt noch die Phase 4,in der die mechanische Wechsel­

wirkung zwischen Brennstoff und Hülle unter Bildung eines Kontakt­

druckes stattfindet. In dieser Phase wird der Brennstoff als rißfrei

betrachtet, so daß der Übergang von 4 nach 1 möglich wird. Das in

der Phase 4 zu Null gemachte Rißvolurnen wird gespeichert und beim

Übergang von der Phase 1 nach 2 abgerufen und dem Abkühlrißvolurnen

hinzugefügt. Der Brennstab durchläuft so nacheinander vom Aufheizen

bis zum Abkühlen die Ph8sen 1, 2, 3, 4, 1 und 2.

Die errechneten Rißvolumenanteile sind in den Abb. 14 bis 16

als Kurven eingetragen. Die Abb. l4a, b \U'l.d 158. geben die Rißvo­
lurnenverteilungen der Prüflinge L2z-2, 1.6-3 und 1.6-2 ohne Rißaus-

heilung wieder. Es kann sowohl experimentell als auch rechnerisch

nicht zwischen den Aufheiz- und Abkühlungsrissen unterschieden wer­

den. Zwischen den vorhergesagten \U'l.d da:>. gemessenen Verteilungen er­

gibt sich eine gute Überei.n.stinunung"

Beim Prüfling 1.6-1 (Abb. 16) haben sich die Grenzen des Programms

gezeigt. Mit den Eingabedaten der Tabelle 5 (hohe Stableistung,

sehr kleiner Spalt) erfolgte kein Aufreißen beim Phasenwechsel. Dies

war nur mit einer modifizierten Bestrahlungsgeschichte möglich, bei

der die Aufheizgeschwindigkeit gleich der Abkühlgeschwindigkeit ge­

wählt wurde (20 W/cm /0,1 h). Die thermische Ausdehnung des Brenn-·

stoffes und das "Restrainl/ der Hülle war so groß, daß im zentralen

Bereich Brennstoffringe axial weggequetscht wurden, d.h. Material

verloren ging. Das Rißvolurnen der Außenzone wurde in diesen Bereich

hinein extrapoliert. Die errechnete Kurve zeigt weiterhin bei

r = 0,3 cm einen Wendepunkt, der auf die Ausheiltemperatur zurück­

zuführen ist •.Rechnerisch kann man zwischen Abkühlrißvolumen und

Außenrißvolurnen unterscheiden, experimentell ist dies leider nicht

möglich. Die Bestrahlungszeit hat hier nicht ausgereicht, ein to­

tales Ausheilen der Risse für T > 220000 herbeizuführen. Auch Abb. 15b

bestätigt diesen Saohverhalt. Die Ausheiltemperatur von 2100
0
0 sollte

bei r = 0,22 om liegen. In der rechnevisch ermittelten Kurve geht der

Wendepunkt ebenfalls verloren.

Der Prüfling 1.6 wurde entgegen der in Tabelle 5 angegebenen Bestrah­

lungsgeschichte naoh 24 min wieder aus dem Reaktor herausgefahren;

die Bestrahlung wurde am darauffolgenden Tag fortgesetzt. Testrech­

nungen haben ergeben, daß sowohl die radialen Riß.. als auch die
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Porenvolumenverteilungen von der zahl der Zyklen unabhängig waren.

Geringe Rißvolumenzunahmen im Bereich der Außenzone von ca. 10 ~

lagen innerhalb der Rechenungenauigkeit.

Für das Rißvolumen ist in erster Linie die Größe des ursprünglich

zur Verfügung stehenden Spaltvolumens maßgebend. So dürfte bei klei­

nem Spaltvolumen und niedriger Stableistung die Rißvolumenverteilung

von der Bestrahlungszeit und der Zyklenzahl unabhängig sein. Die

Rißvolumenverteilung erweist sich als eindeutige Funktion des ur~

sprUnglichen Spaltvolumens. Das ursprUngliehe Spaltvolumen hat sich

nach der Bestrahlung, bis auf einen verschwindenden Restspalt, total

in Rißvolumen umgewandelt. Eine hohe Stableistung und eine längere

Bestrahlungszeit beeinflussen über die Zentralkanalausbildung und

Rißausheilung (siehe auch Kap. 6.1) sowohl den absoluten Betrag des

Rißvolumens als auch dessen radiale Verteilung.

Von den in Abb. J2 dargestellten Querschnitten, nebst dem des Prüf­

lingsabschnittes 16-3, wurden 3 radiale Brennstoffbereiche ohne Risse

ausgewählt und in 200-facher Vergrößerung fotografiert. Die herge­

stellten ltpanoramaaufnahmen" wurden nach der in Kap. 4.4 beschriebe­

nen Methode bezüglich des Porengehaltes elektronisch ausgewertet.

Die gemessenen Porositätsverteilungen (= Treppenkurven) werden in

den Abb. 17 bis 19 mit den errechneten vergliohen.

Da der Brennstoff sohon während des Hochfahrens, d.h. bevor die

nominelle Stableistung erreioht war,mit der Hülle in Kontakt trat,

wurden dem Programm fixierte WärmeUbergangszahlen eingegeben. Sie

sind Eingabewerte, die variiert werden können, da man sie nioht genau

kennt. Das gleiche gilt für die Wärmeleitfähigkeitswerte des U02 , die

nur auf i 8 %genau für Temperaturen > l400°c bekannt sind. Auch läßt

sich die Absenkung der Wärmequelldichte nioht exakt angeben. Auf diese

Unsicherheiten wird im naohfolgenden Kapitel 5.3 noch genauer einge­

gangen. Es wurde die Wärmeleitfähigkeit für UÜ2 naoh Sohmidt !!+5J
und eine Wärmequelldiohteabsenkung von 30 ;. (~~ /~~ = 0,7) zugrunde..

gelegt. Somit trat nur noch der WärmeUbergang im Spalt als freier

Parameter auf. Dieser wurde so gewählt, daß optimale Ubereinstimmung

zwisohen Experiment und Theorie auftrat. Die in Abb. 17 bis 19 ange­

gebenen Werte liegen innerhalb der von Sohmidt ~52J angegebenen

Streubreiten und stimmen mit dort angeführten Literaturwerten uoerein.
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Abb. 17 Errechnete und gemessene radiale Porositätsverteilung

der PrUfl:i.ng5abschnitte L2z-2 (a) und 16-3 (b)



- 60 -

,.....,
Zusammensetzung~ U0217.5% U-235 )

0

L.....I 20 Ausgangsporosität 9.0 %
... MitU. Stableistung 535 W/cm
:0

Bestrahlungszeit:!:: 2.1 h
tIl
0 Mittl. Hüllaußentemp.: 460 oe...
~ Wärmeübergangszahl : 0.75 W/cm 2 oe

110 /errechnet mit SATURN ~
1 -rI I

I /I
I

gemessen
r-- rad. Spalt
I

0
1

0,5 0,4 0,3 0,2 0,1 0,0
Brennstoffradius [cm] ...

a) PrUflingsabschnitt 16-2

err
rz

o0.10.2

U02 17.5% U-235 )
7.2%
545 W/cm
24.4 h
510 oe
0.75 W/cm2 oe

Zusammensetzung
Ausgangsporosität
Mittl. Stableistung
Bestrahlungszei t
Mitt l. Hüllaußentemp.:
Wärmeübergangszahl :

I
I
I
I-- rad. Spalt
I
I
I

o I'"'- """'- --&. '-- -L- --'

0.5 0.4 0.3
Brennstoffradius [cm] .......11-----

,....,
~

......, 20

b) PrUflingsabschnitt L3-l

Abb. 18 Errechnete und gemessene radiale Porositätsverteilung
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Abb. 19 Errechnete und gemessene radiale Porositätsverteilung

des PrUflingsal:>schnittes 16-1

Die Brennstabquerschnitte L2z-2 und 16-3 zeigen keine Verdichtung

im zentralen Bereich (s. Abb. l7a und b). Eine Stableistung von

430 W/cm und eine Bestrahlungszeit von 2 h sind nicht ausreichend, um

eine radiale Porositätsänderung herbeizuführen. Im zentralen Be­

reich fand wohl eine Agglomeration der Sinterporen,aber keine Ver­

dichtung statt. Größere Schwankungen in den Treppenkurven sind auf

mangelhafte Homogenisierung der Ausgangspulver zurUckzuführen

(vergleiche Abb. 4).

Eine Erhöhung der Stableistung auf 535 W/cm bei gleicher Bestrah­

lungszeit führt, zumindest rechnerisch, zu einem Porositätsanstieg

im zentralen Brennstoffbereich. Da die Brennstabprobe gerissen ist,

finden sich in diesem Bereich Häufungen wandernder Poren an diesen

Rissen. Eine Mittelung der Porositätswerte Uber einen Bereich von

ca. 0,9 mm fUhrt ebenfalls zu einem leichten Porositätsanstieg im

Brennstoffzentrum.

Abb. 19 zeigt die Porositätsverteilung des Prüflings 16-1, die auf

eine deutliche Porenwanderung zurückzuführen ist (X = 645 W/cm,

t = 2 h). Die Linsenblasen haben im Brennstoffzentrum einen
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Zentralkanal mit einem Porositätsanstieg zu diesem hin hervorgerufen.

Zwischen unveränderter Außenzone und Zentralkanal fand eine merk­

liche Verdichtung statt. Eine ähnlicl1e Verteilung zeigt auch der

Prüfling L3-1 (Abb. 18b) für eine niedrigere Stableistung und eine

erhebte Bestrahlungszeit (X = 545 W/cmj t = 24,4 h). Bei einer Stab­

leistungserniedrigung von ca. 15 ~ muß die Bestrahlungszeit verzwölf­

facht werden, um eine ähnliche Porenverteilung hervorzurufen. Dies

ist verständlich, da die Porenwanderungsgeschwindigkeit exponentiell

von der Temperatur und das transportierte Porenvolumen linear von

der Zeit abhängt (siehe Gl. (19) und (32) ).

Optimale Übereinstimmung zwischen Experiment und Theorie wurde durch

Vorgabe bestimmter Wärmeübergangszahlen zwischen Brennstoff und HUlle

erzielt. Dadurch liegt die Temperaturverteilung im Brennstoff fest

(s i ehe Abb. 20). Da keine Zentraltemperaturen während der Bes trahlung

gemessen wurden, kann leider nicht festgestellt werden, ob die der

Porenwanderung zugrundegelegten Temperaturen real sind. Hierzu sind

besser instrumentierte Bestrahlungsexperimente notwendig. Die Erhöhung

der Wärmeübergangszahl von 0,75 auf 1,0 w/cm2 oe bei 645 W/cm Stab­

leistung deutet auf eine Druckabhängigkeit dieser zahl hin, wie sie in

L50J festgestellt wurde. Ungeachtet der Anpassung an das Experi­

ment kann aus der Übereinstimmung der Porositätsverteilungen ge­

schlossen werden, daß das zugrundegelegte Porenwanderungsmodell die

Vorgänge bei Kurzzeitbestrahlung richtig wiedergibt L-53J. '

5.3 Thermische Analyse------------------
Unter thermischa:>Analyse versteht man die Ermittlung des sich zeit­

lich ändernden Temperaturprofils und die Zuordnung von aus out-of-pile­

Messungen gewonnenen Temperaturen und Strukturzonenradien. Die ther­

mische Analyse ist Voraussetzung für das Studium der Porenwanderung.

In Abb. 20 sind die Temperaturprofile der hier untersuchten Prüflinge

zusammengestellt. Für die Stababschnitte L2z-2, L6-3 und. L6-2 unter­

scheiden sich die Temperaturverteilungen zu Beginn und am Ende der

Bestrahlung kaum (max. Abweichung der Zentraltemperaturen - 4°e).

Erst bei Ausbildung eines Zentralkanals nimmt die Zentraltemperatur

merklich ab. Für die PrUf1inge J;.6-1 und L3-1 sind sowohl die Anfangs­

als auch die Endwerte aufgetragen.
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Abb. 20 Berechnete Temperaturprofile der Brennstababschnitte

Es wurde der Versuch unternommen l den aus den Schliffbildern ent­

nommenen Strukturzonenradien aus out-of-pile-Experimenten gewonnene

Temperaturen zuzuordnen und diese mit den errechneten zu vergleichen.

Die Strukturzonen wurden durch Ätzen der Schliffe (siehe KaP. 4.2)

sichtbar gemacht. Die GefUgebilder zeigten keine ausgeprägten Stengel­

korngrenzen; die Radien wurden den vom Zentralkanal am weitesten ent­

fernten Linsenblasen zugeordnet. Ordnet man den äußeren Radien der

Stengelkornzone und der Rekristallisationszone 1750 ± 50°C L-541 551

56J bzw. 1350 ± 50°C L541 551 57J zU 1 so erhält man die in Abb.21

wiedergegebene Diskrepanz. Die Bestrahlungszeitist zu kurz l um die

Ausbildung der Strukturzonen bei diesen niedrigen Temperaturen her­

vorzurufen. Eine Übereinstimmung zwischen den gemessenen und errech­

neten Werten läßt sich erreichen l wenn man für das Auftreten der

Linsenporen 2100 - 22000C und für die Rekristallisationszone 1600

bis 17500c annimmt (s. Pfeile in Abb. 20).
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·Abb. 21 Vergleich von errechneten mit gemessenen Struktur­

zonenradien

Die thermische Analyse, die an allen Prüflingen der He-Loop-Versuchs­

gruppe 2 durchgeführt wurde, führt zu folgenden Ergebnissen L50J:

Die Temperaturgrenze der Stengelkornbildung nimmt für gleiche

Bestrahlungszeiten mit steigender Stableistung ab.

Die Temperaturgrenze der Stengelkornbildung nimmt bei konstan­

ter Stableistung mit steigender Bestrahlungszeit stetig ab.

Die Temperaturgrenze der Kornwachstumszone ist bei konstanter

Bestrahlungszeit von der Stableistung unabhängig.

Ein Vergleich zwischen errechneten und gemessenen Strukturzonenradien
oliber die oben zugrundegelegten Temperaturen von 1750 bzw. 1350 C sollte

sinnvoller an länger bestrahlten PrUflingen durchgeführt werden.

Als ein typisches Beispiel dient hier Abb. 22. Der untersuchte PrUfling
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(3-29-AG-3) gehört einem anderen Bestrahlungsexperiment an und besitzt

folgende Spezifikationen: U02 i 9= 88 10 th.Dd r
Ha

= 719- rnmi cl = 90 lJ.ll1i
o -T

Ha
= 433 Ci X = 535 W/cm; t = 133 d; F = 25 000 rJMd/t Me. Die gemesse-

nen Strukturzonenradien und die entsprechenden Temperaturen s:lnd mit

ihren Fehlerflächen eingezeichnet. Das Temperaturprofil wurde hier

nicht mit dem Rechenprogramm SATURNI sondern einem älteren1 genannt

TEPR0 1 ermittelt. Die Wärmequelldichteverteilung wurde mit dem Zell­

programm WIMS ~58-7 berechnet und :In Form einerParabel dritten Grades

dem Programm eingegeben. Für die WärmeÜbergangszahl h = 0155 W/cm2 oe

ergab sich beste Übereinstimmung zwischen zugeordneten und errechneten

Temperaturen. Der Zentralkanal konnte ebenfalls über e:ln e:lnfaches

Verdichtungsmodell errechnet werden.

2500

2000

1500

1000

500

1
ß =0.55 [C~20C1
1.=534 [c~ ]
THa= 433°C

- errechnete Kurve

11 den Strukturzonen
zugeordnete lemp.

'I 3 2~ Radius [mm] r---Zentralkanal- 01h...- rad. Spalt I I

Abb. 22 Radiale Temperaturverteilung des Prüfl:lngsabschnittes

3-29-AG-3
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Parameterstudien

Die Parameterstudien sollen veranschaulichen,wie kritisch das Tem­

peratllrprofil im Brennstoff bzw. die Porenwanderungsgeschwindigkeit

und damit die Porositätsverteilung von den einzelnen Parametern Wärme­

leitfähigkeit, Wärmequelldichteverteilung und WärmeUbergang zwischen

Brennstoff und HUlle abhängt. In der Literatur werden fUr die Wärme-
2 0 - JUbergangszahl Werte zwischen 0,25 und 2 W/cm C angegeben L52 •

Die Wärmeleitfähigkeit des U02 ist fUr hohe Temperaturen nur auf

+ 8 %genau bekannt und fUr die Wärmequelldichteverteilung wird eben­

falls eine Unsicherheit von + 10 10 angenommen. Es soll nun untersucht

werden, wie sich diese Unsicherheiten auf die obengenannten Vertei­

lungen auswirken.

FUr die Parameterstudien wurden die Eingabedaten des PrUflings L3-l

benutzt. FUr das Verständnis der nachfolgenden Betrachtungen wurde

in Abb. 23 die Zeit als Parameter benutzt. Man kann sehr gut ver­

folgen, wie die Porositätsumverteilung das Temperaturprofil und damit

die Porenwanderungsgeschwindigkeit beeinflußt. Nach einer Aufheizzeit

von 0,75 h stellt sich das abgebildete Temperaturprofil einj diesem

entspricht die nebenstehende Verteilung der Wanderungsgeschwindigkeit.

Während der Aufheizphase hat noch keine Porositätsumverteilung statt­

gefunden. Mit zunehmender'Bestrahlungszeit erfolgt im zentralen Be­

reich eine Porositätszunahme, die erstaunl1cherweise das Temperatur­

profil und somit auch die Wanderungsgeschwindigkeit kaum beeinflußt

(nicht eingezeichnet). Erst die Ausbildung eines Zentralkanals er­

niedrigt die Zentraltemperatur merklich und mit dieser die Wanderungs­

geschwindigkeit.

In Abb. 24 wurde die WärmeUbergangszahl h im Kontaktfall als Parameter

gewählt. Es ist aufgetragen die Temperaturverteilung zu Beginn der

Bestrahlung (gestrichelte Linien) als direkte Folge des unterschied­

lichen WärmeUbergangs und nach einer Bestrahlungszeit von 24 h (durch­

gezogene Linien). Die Endtemperaturverteilung ist nicht nur von h,

sondern auch von der Größe des Zentralkanalradius abhängig. Der Endver­

teilung entspricht die gegenüberliegende Geschwindigkeitsverteilung.

FUr verschiedene WärmeUbergangszahlen erhält man verschiedene Tempera­

turprofile und Geschwindigkeitsverteilungen j letztere unterscheiden

sich um mehrere Größenordnungen voneinander.
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Abb. 24 Temperatur, Porenwanderungsgeschwindigkeit und Porosität als

Funktion des Brennstoffradius mit der Wärmeübergangszahl als

Parameter

In Abb. 25 wurde die Wärlneleitfähigkeit des Brennstoffes und die

Wärmequelldichte in den angegebenen Fehlerbreiten als Parameter

benutzt. Änderungen der Wärmeleitfähigkeit um ± 8 %beeinflussen

die Porositätsverteilung sehr stark. Die Änderung der Wärmequell­

dichte, es wurde hier das Verhältnis ~in/~ax um ± 10 %variiert,

wirkt sich hingegen nicht stark auf die Porositätsverteilung aus.
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Abschließend kann gesagt werden, daß sowohl die Wärmeleitfähigkeit

des Brennstoffes als auch die Wärmeubergangszahl die Temperaturver­

teilung und über diese die Porositätsverteilung sehr stark beein­

flussen. Mit den in der Literatur üblichen Wärmeübergangszahlen

(h = 0,5 bis 1,5 W/cm2 °C) lassen sich 'nemperaturverteilungen berech...

nen, deren Zentraltemperaturen um mehr als 200 °c differieren. Bezüglich
der rechnerischen Festlegung z.B. der Stengelkomzone (mit 17500 C)

bedeutet dies eine Unsicherheit von 1. 0,3 mm bzw. 1. 0,2 mm.

6. Vergleich von errechneten mit gemessenen Leervolumenverteilungen an

langzeitig bestrahlten Prüflingen

Das Bestrahlungsexperiment Mol-7A beinhaltet die Bestrahlung eines Sieben­

Stab-Bündels im Zentralloop des ER 2. Ein Cd-8chirm absorbierte die ther­

mischen Neutronen, so daß innerhalb des Loop-Einsatzes ein schnell-epither­

misches NeutronenspektrUm herrschte.

Die 7 Stäbe waren wie folgt angeordnet: Stab Nr. 1 in zentraler Position,

die übrigen 6 punktsymmetrisch und in gleichem Abstand zu Stab Nr. 1. Die

Untersuchungen wurden nur an Stab Nr. 3, stellvertretend für die äußeren

Stäbe sowie an Stab Nr. 1 durchgeführt.

Der Abbrand betrug, Je nach Probenquerschnitt, zwischen 35 000 und

45 000 MWd/t Me. Die Bestrahlungsgeschichte umfaßte 13 Zyklen unterschied­

licher Dauer. Die Auslegungs-, die Herstellungs- und die Bestrahlungsdaten

sind im KFK-Bericht Nr. 1522 ~59-7 dokumentarisch zusammengefaßt. Die

wichtigsten Daten sind:

Hüllmaterial

Brenns toffzusammens etzung

Brennstoff-Form

Brennstoff-Dichte

Bestrahlungszeit

X8crNiMoVNb 1613

(Werkstoff-Nr. 1.4988)

U02-pu02
(20 %Pu02, 80 %U02 mit

80 ~ U-235)

Tabletten

88,2 '/0 th.D.

3335 h

Weitere Eingabedaten für das Rechenprogramm sind in Tabelle 6 aufgeführt.
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Programneingabedaten fUr die Bereohnung der Leervo1\1Jlenverteilung der langzeitbestrahlten BrennatsbprU!linge ["40.527

Ausgangsgeanetrie der HUlle Bestrahlungsgesohiohte. bestehend aus Zeit-

und des Brennstoffes rm =2.62 mm; r Ha = 3.0 mm; N = 20
punkt. Stsb1eistung. HU1laußentemperatur.

Zahl der konz. Ringe rBi = 0.0 mm; r
Ba

= 2.51 mm; N = 95 KUhlrnitteldruok. Gasdruok und sohnellem

Neutronenf1uß

Herstellungsporosität; P = 0.118; S'th = 10.996 gJom3

theoretisohe Diohte

Sekundäres Krieohen der IfUl1e I T (oC) K n t X THa P1 P2 I6s
i = K • .f

20 0.1'10-44 15 (h) <W/om) (oe) (atm) (atm) n/om2seo)H

400 0.1'10-44 15

550 0.1.10-44 15 Mol-7A-1-5

600 0.3.10-27 15
0.0 0.0 20. 1. 1. 0,0

650 0,9.10.14 8 0.5 440, 600. 1. 3. 1014

700 0.5.10-12
7

1.0 440. 600. 1. 3. 1014

750 0,3,10-7 4 10. 440. 600. 1. 3. 1014

100. 440. 600. 1. 4. 1014

Wärmeleitfähigkeit des Brl'nn- a = 0.274'10-7 1000. 440. 600. 1. 13. 1014

°
= 0.25 '10-13 2000. 440. 600. 1. 23. ~014

stoffes (u.pu)021 a1
a2 = 10.8 3000. 440. 600. 1. 33. 1014

~ = 0.0235 3335. 440. 600. 1. 36. 1014

a4 = 1.0 in Gl. (42) 3336. 0.0 20. 1. 10. 0.0

3337. 0.0 20. 1. 10. 0.0

Sekundäres Krieohen des Brenn- a = 8,9'10-7,om.mm4;W'kp'h Mittlere HUllaußentemperaturen und Stsb-

stoffes I leistungen der Brennstsbabsohnitte

b b = 45 000 °K

€B =a • X (- T) 0.4-2---2 • r:J otde 0 =
r Ba - rBi d = 9.8'10

14 Steb-Absohnitt X <W/om) THa
( oe )

WärmeUbergangszah1 h = 0,6 W/om2 oe Mol-7A-1-5 440 600
-1-8 510 530

Konstante Wärmequelldiohte- a
O

a 1,0; a1 = 0.0 -1-10 505 510
verteilung ~ = 0.0 in Gl. (35b) -1-11 420 460

T Sohwellrate S (T) -3-5 425 575
Gassobole11raten und Gas-

sobolellbetrag S (T)
(oe) ('!-/1020 sp/o'?) (om3jWh ) -3-9 545 510

1.0 • 10-9
-3-13 465 435

1700 0,1

2000 9.0 1.0 • 10-7

2500 35.0 3,5 • 10-7

3000 60.0 7.0 • 10-7
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Die Nachbestrahlungsuntersuchungen zeigen für die äußeren Staoe eine durch­

gehende verlagerung des Zentralkanals (infolge Leistungsdichteabsenkung) bis

zu 0,2 mm über die gesamte Stabachse. Diese Staoe eignen sich deshalb nur

bedingt zur Leervolumenanalyse, da die Strukturzonen in verschiedenen radialen

Richtungen unterschiedlich ausgebildet sind. Der zentrale Stab (Nr. 1) zeigt

eine vernachlässigbare Leistungsdichteabsenkung und damit keine Zentralkanal­

verschiebung • Das Hauptgewicht liegt deshalb auf der Untersuchung des Stabes

Nr. 1.

Da die Stäbe kein konstantes axiales Leistungsprofil zeigten, wurde die Leer­

volumenanalyse an Stab Nr. 1 in 4 und an Stab Nr. 3 in 3 verschiedenen Stab­

höhen durchgeführt. Abb. 26 zeigt den oberen und einen mittleren Stababschnitt

des Prüflings Mol-7A-l.

Mol-7A -1-5 (oben) 1mm Mol-7A-1-8 (Mitte)

Abb. 26 ~uerschnitt des oberen und mittleren Stababschnittes des PrUflings

Mol-7A-l
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Die Reclmungen wurden durchgefUhrt für einen sclmellen Fluß ohne Flußab­

senkung und einen nichtzyklischen Bestrahlungsablauf • Die WärIneübergangs­

zahl zwischen Brennstoff und Hülle wurde wiederum als Parameter behandelt.

Die Schwellgeschwindigkeiten (s. Tabelle 6) wurden aus extrapolierten

Schwellraten von Ohubb et al. ["60J errechnet. Im Gegensatz zu den experi­

mentellen Arbeiten von Dollins und Ocken L~7J wurden die Schwellraten für

T < 170000 vernachlässigt, da im Experiment kein Porositätsanstieg in der

Randzone gemessen wurde. Die Stableistungswerte wurden aus Abbrandwerten

(Nd-l48) rückgerechnet und stellen deshalb Mittelwerte dar.

6.1 Radiale Verteilung der Rißvolumenanteile
----------------------------------------~

In den Abb. 27 bis 29 werden die errechneten mit den gemessenen Riß­

volumenverteilungen verglichen. Für den Querschnitt Mol-7A-3-5, der

zuviele Ausbrüche hatte, wurde kein Vergleich angestellt. Die Kurven

zeigen alle, entgegen denen des Kap. 5.1, in der Außenzone einen

Rißvolumenanteil von 3 bis 5 '/., der auf die keilförmigen Außenrisse

zurückzufUhren ist (s. Abb. 26). Mit abnehmendem Radius durchlaufen

die Kurven ein Minimum, um zum Zentralkanal hin wieder stetig anzu­

steigen: Das Außenrißvolumen mündet in das Abkühlungsrißvolumen im

Bereich der Stengelkornzone ein.

ZWischen den errechneten und gemessenen Verteilungen besteht in der

Tendenz Übereinstimmung: Sowohl die Absolutwerte für die Außenriß­

volumina als auch die Rißtiefen der äußeren keilförmigen Risse

(Definition siehe unten) stimmen innerhalb der Meßgenauigkeit mit­

einander überein. Die Minima stimmen nicht überein und der weitere

Anstieg zum Zentralkanal differiert in den Absolutwerten. Erwähnens­

wert ist, daß auch experimentell von außen nach innen ein kleiner

Rißvolumenanstieg in der Außenzone ermittelt wurde, der zwar inner­

halb der Meßungenauigkeit liegt, dessen Tendenz aber offensichtlich

vorhanden ist.

In Abb. 30 wurde die Differenz zwischen Brennstoffaußenradius und Riß..

tiefe(r ...R) als Funktion der Stableistung aufgetragen. Die errechneteJla
Werte wurden als Tangentenschnittpunkte der Kurvenäste gewonnen. Als experi-

menteller Vergleichswert wurde der Wendepunkt, der durch die Treppen-

kurve hindurchgelegten Ersatzkurve herangezogenj hierdurch war eine

optimale Übereinstimmung gewährleistet. Für die aufgetragenen Radien
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ergibt sioh ein linearer Zusammenhang mit der Stableistung. Die

thermisohe Analyse (siehe Kap. 6.4) liefert für diesen Ausheilradius 1

der mit dem Radius der Stengelkornzone identisoh ist l eine Temperatur
oam Ende der Bestrahlungszeit von oa. 1750 c.

Porenwanderung u, Gasschwellen

nur Porenwanderung

'X = 440 w/cm

THa= 600 oe
hgap =0,6 c~2, 'e

o0,51,0~5 2p 1~

Brennstoffradius [mm] ....o4IIlf-------

errechnet

........
~ 20..........

'Qj....c
0
C
QJ

E.=
,0
>
III
,!!! 100::

~
QJ

0::

I
0

a) PrUflingsabsohnitt Mol-7A-l"5

x = 510 W/cm

THa =530 oe

hgap= 0,6 W/cm 2,oe

20

10

t 1oG8-__Zentralkanal ----lI"'i

gemessen

2,5 2.0 1.5 1.0 0.5 0

Brennsloffradius [mm]..--

b) Prüflingsabschnitt Mol-7A-l-B

Abb. 27 Radiale Rißvolumenverteilung der Prüfl1ngsabsohnitte

Mol"7A-1-5 (a) und Mol-7A-l-B (b)
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x =505W/cm

THo = 510 oe
hgap= 0,6 W/cm 2.oe

'--+- Zenlrolkono\

gemessen

2.5 2.0 1.5 1.0 0.5 0

Brennstoffradius [mm]......---

a) Prüflingsabschnitt Mol-7A-l-IO

X =420 W/cm

THo =460 oe
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b) PrUflingsabschnitt Mol-7A-l-ll

Abb. 28 Radiale Rißvolumenverteilung der PrUflingsabschnitte

Mol-7A-l-lO (a) und Mol-7A-l-ll (b)
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b) Prüflingsabschnitt Mol-7A-3-13

Abb. 29 Radiale Rißvolumenverteilung der Prüflingsabschnitte

Mo17A-3-9 (a) und Mol-7A-3-l3 (b)
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ra =Außenradius des Brennstoffs
R =Risstiefe der äußeren Risse

2,2

i)

E 2,1
~

0:::
I
C...

2,0

1,9 • errechnete
Werte

o gemessene
Werte

300 400 500 600 700

Stableistung [W/cm]

Abb. 20 (ra - R) als Funktion der Stableistung

Für das Außenrißvolumen wird für R«2r ebenfalls ein linearer Zu-a
sammenhang mit der Stableistung erwartet. Dieser Sachverhalt wird

nur durch die rechnerischen Werte bestätigt; die experimentellen

Werte sind durch zu große Schwankungen (statistische Fehler plus

Ausbrüche) gekennzeichnet.

Für die Zentralkanalausbildung wurde Porenwanderung und Gasschwellung

des Brermstoffes angenommen. Gegenüber der reinen Porenwanderung

wurde der Zentralkanalradius größer errechnet (siehe Abb. 27 a ),

da das radiale Spaltvolumen zusätzlich über die GasschwellUng (siehe

Kap. 3.4) zum Zentralkanal transportiert wurde. Die Diskrepanz

zwischen den errechneten und gemessenen Zentralkanalradien wird



dadurch nicht aufgehoben, sie kann nur durch axiale Materialtranspor­

te im Bereich des Zentralkanals gedeutet werden (siehe hierzu Kap.6.2).

Durch die Verlagerung des Brennstoffes nach außen nahmen die Absolut­

werte des Außenrißvolumens gegenUber denen bei reiner Porenwanderung

um bis zu 25 ~ zu. Dieser Geometrieeffekt kam zum Stillstand, als der

Brennstoff die HUlle erreichte.

In Abb. 27a ist zusätzlich (gestrichelte Kurve) eine Rißvolumenver­

teilung bei reiner Porenwanderung aufgetragen. Die erreohneten Kur­

ven stimmen in der Tendenz miteinander Ubereinj sie differieren bezUg­

lich der Zentralkanalradien und der Größe der Restspalte sowie in den

Absolutwerten der Außenrißvolumina.

Testrechnungen ergaben, daß der Einfluß der zyklischen Bestrahlungsge­

schichte auf die Rißvolumenverteilung von untergeordneter Bedeutung

war. Solange der radiale Spalt noch nicht geschlossen war, wuchsen

die Absolutwerte der Außenrißvolumina infolge fortschreitender Gas­

schwellung und zunehmender Zyklenzahl stetig an, da der Brennstoff

immer weiter zur HUlle geschoben wurde. Bei Erreichen der HUlle änderte

sich das Rißvolumen·· nicht mehr, auch nicht bei weiterer Zyklierung.

Das Rißvolumen erwies sich sornit als von der Zyklenzahl unabhängig.

Das Gesamt~ißvolumen nach der Bestrahlung ist stets kleiner als das

radiale Spaltvolumen vor der Bestrahlung; Rißausheilung und Spaltgas­

schwellung sind die GrUnde dafUr. Das Zentralkanalvolumen enthält

außer dem transportierten Porenvolumen das restliche Spaltvolumen

(Vsp - VRiss )·

Das Rißvolumen der keilförmigen Außenrisse läßt sich nicht allein

Uber Temperaturänderungen, die über Rißspannungen zu zusätzlichem

Rißvolumen fUhren, errechnen. Die Spaltgasschwellung im Bereich der

Stengelkornzone steuert einen maßgeblichen Anteil bei (durch die Ver­

lagerung des Brennstoffes).

6.2 Radiale P9rositätsverteilung-------.-.------------------
In den Abb. 3l bis 33 sind den experimentellen Porenverteilungen die

errechneten gegenübergestellt. Die gestrichelten Kurven wurden unter

der Annahme reiner Porenwanderung errechnet. Nach dieser Darstellung

ist die Porosität im Bereich der Stengelkornzone auf eine vorgegebene
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Minimalporosität von 2 10 abgesunken. Dies steht offensichtlich im

Gegensatz zum experimentellen Befund, welcher einen Porositätsanstieg

zum Zentralkanal wiedergibt. Für die Dw tung dieses Anstieges können

folgende physikalischen Vorgänge eine Rolle spielen:

Die Fertigungsporen nehmen auf ihrem Wege Spaltgase und Spalt­

gasblasen auf, so daß der Druck innerhalb der Pore ansteigt und

diese unbeweglicher macht.

Die Bildung von Spaltgasblasen und deren Wanderung zum Zentral­

kanal (Gasschwellen).

Die ausgezogenen Kurven wurden unter Berücksichtigung der Spaltgas-
oschwellung der inneren Brennstoffzone ( T> 1700 C) errechnet: Sie

führen zu einem Porositätsanstieg im Bereich der Stengelkornzone.

Die zwischen experimenteller und der über r.eine Porenwanderung errech­

neten Verteilung bestehende Diskrepanz wird hier teilweise aufgehoben.

Die Berücksichtigung einer vom Spaltgaadruck abhängigen Wanderungs­

gleichung sollte letzte Abweichungen ausräumen. Unter Berücksichti­

gung der Gasschwellung verschwindet der radiale Spalt in Überein­

stimmung zum Experiment. Bei reiner Porenwanderung wurden Restspalte

von 25 bis 37 ~ errechnet, die der Übersichtliohkeit wegen nioht

eingezeiohnet wurden. Duroh die Verlagerung des Brennstoffeß naoh

außen wurde der Zentralkanalradius größer erreohnet als uber reine

Porenwanderung.

Die erreohneten zentralkanalradien, auoh bei Berücksiohtigung der

Spaltgassohwellung, stimmen nicht mit den gemessenen überein. Diese

Diskrepanz kann nur uber axiale Materialtransporte im Bereioh des

Zentralkanals gedeutet werden. Die Leervolumenbilanz (siehe KaP. 6.3)

soheint diese Annahme zu bestätigen.

In den Abb. 3lb und 32a ist sogar das Porenvolumen in der Außenzone

teilweise abgetragen. Zur Absohätzung,inw1eweit dieser Vorgang durch

reine Porenwanderung zu erklären ist, wurden Testreohnungen mit maxi­

malen Eingabedaten durohgeführt: T~ = T
Ha

• 1,20; X' = X • 1,1.

Die Porenverteilungen ergaben auoh für diese Eingabedaten ausgeprägte

Randzonen mit Ursprungsporosität. Die Diskrepanz zum Experiment deutet

daraufhin, daß die Randporosität durch einen von der Porenwanderung

versohiedenen Prozess abgetragen wurde~ls mögliohe Prozesse kommen
in Frage:



Strahlungsinduziertes Nachsintern des Brennstoffee.

Kriechen des schwellenden Brennstoffes in die Rand­

porosität (Heißpressen) •

Ohne Separation in Einzelprozesse kann die Diskrepanz durch eine

negative Schwellrate von 0,6 - 0,9 '10/'/0 Abbrand gedeutet werden

(siehe Tab. 7). Die Schwellra.te wurde a.us der Porositätsvertninderung,

bezogen auf die gesamte "kalte" Brennstoftaußenzone, berechnet.

Tabelle 7 Abgeschätzte negative Scbwellraten

Querschnitt Negativer Schwellbetr. Negative Schwellrate
betroffenes kalte betroffenes kalteAbbrand Volumen Außenzone Volumen Außenzone

( '/0 ) ( 10 ) ( ~ ) ( '/0/'/0 Abbrand)

Mol-7A-1-8 4,4 3,7 2,7 0,84 0,62

Mol-7A-l-10 4,35 5,3 3,9 1,22 0,9

Die Wärnleübergangszahl zwischen Brennstoff und Hülle wurde so gewählt,

daß die errechneten und gemessenen Verteilungen in der Außenzone über­

einstimmten. Für alle Brennstababschnitte wurde mit hgap =0,6 w/cm2 oe

die beste tibereinstimmung erzielt.

Testrechnungen ergaben, daß die Porositätsverteilungen von der zahl

der Zyklen unabhängig waren.

6.3 Leervolumenbilanz-----------------
Die gemessene Leervolumina. vor und nach der Bestrahlung für die 7
Brennstababschnitte sind in Tabelle 8 zusammengestellt. Das Zentralkanal..

volumen steigt systematisch mit der Stableistung an (siehe Abb. 34).

Als Fehlerbreiten wurden ± 5 '/0 für die Stableistungen und ± 3 ~ für

das Zentralkanalvolumen angenommen. In Abb. 35 wurden die Leervolumina

vor und nach der Bestrahlung uber der Brennstoffsäulenlänge aufgetra-

gen (horizontal und konvex gekrümmtes Streuband) • Zusätzlich sind die



Tabelle 8 Leervolumenbilanz gültig für Prüf'lingsproben von 10 mm Hone (v in mm3 )

vorher nachher

Poren-

Pro b e diametrales Poren- Zentralkanal- Gesamt- diametrales Zentralkanal- und Riß- Gesamt-

Spaltvolumen Volumen Volumen Volumen Spaltvolumen Volumen Volumen Volumen

Mol-7A-1-5 17;72 23;34 -- 41;06 4;50 22,15 21,15 47;80

-1-8 18,51 23;25 -- 41;76 -- 31,40 14,,73 46,1)

-1-10 18,11 24,68 -- 42,79 -- 31,40 12,,89 44,29

-1-11 19,30 22;96 -- 42,,26 2;30 17;27 19,60 39,17.

-3-5 18,51 22;07 -- 40,58 4,91 18,13 20,98 44,02

-3-9 18;51 22,07 -- 40,58 -- 31,,40 19,,39 50,,79

-3-13 20,,07 22,67 -- 42,,74 2,,30 14,,52 20,,25 37,,07

G

OJ
-I:="
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Abb. 34 Zentralkanalvoltunen als Funktion der Sta,bleistung

Stableistungen, die Hüllaußentemperaturen und die mit diesen Werten

errechneten Zentraltemperaturen (s. Kap. 6.6) aufgetragen. Letztere

gelten für die über die Porenwanderung errechneten Zentralkanalra­

dien, die nicht mit den gemessenen übereinstimmen. Sie spiegeln die

Temperaturverteilung im Zentralkanal wieder, bevor sich dessen Rand

entlang einer Isothermen ausgebildet hat. Die Leervolumenneuvertei­

lung scheint eine Funktion dieser Zentraltemperatur zu sein, welohes

wiederum auf den Verdampfungs-Kondensations~eohanismusim Bereioh

des Zentralkanals hinweist.
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Das Leervolumen nimmt im Mittel fUr Stable:l.stungen > ca. !JeO W/cm

zu und fUr Werte< !Je0 W/cm ab. Eine Verdichtung im unteren Brenn..

stabbereich, hervorgerufen durch das Gewicht der Brennstof~säule,

dUrfte hier keine Rolle spielen. Das Gewicht verursacht bei frei ...
2stehendem Brennstoff einen Druck von ca. 0,112 kp/cm j merkliche

2Kriechgeschwind:1gkeiten treten erst im Bereich von 1 kp/mm auf.

Aus der Leervolumenbilanz kann man auf eine Verlängerung der Brenn...

stoffsäulen schließen. Extrapolationen liefern fUr beide stäbe eine

Verlängerung von ca. 6,25 nun. Gemessen wurde fUr Stab Nr. 1 eine Ver...

längerung von 1,69 nun und fUr Stab Nr. 3 eine von ca. 4,94 nun L59J.
Aus dieser Diskrepanz kann man evtl. RUckschlUsse auf die Genauigkeit

des angewandten Verfahrens ziehen: Die A1:Meichungen betragen maximal

0,9 ~ bezogen auf die Gesamtbrennstoffsäulenlänge von 500 mm und

maximal 5 '/0 bezogen auf das Gesamtleervolumen im 10 nun hohen Brenn...

stababschnitt. Eine Verlängerung, hervorgerufen durch Spaltproduktscme1..

l~n,sollte außerhalb dieser Unsicherheit sein. Die Schwellrate,ver...

ursacht durch "kondensierte" Spaltprodukte (feste Spaltprodukte plus

Spaltgase in sehr kleinen Blasen),wurde experimentell ~ 0,8 Vol...~

pro 10 Abbrand ["61J und rechn1sch zu 0,87 ~/~ Abbrand ["92, 63J ge...

wonnen. Im Bereich der Stengelkornzone reduziert sich diese Schwell...

rate auf den Anteil, der durch feste Spaltprodukte hervorgerufen wiro

(0,5 Vol ....'/o/'/o Abbrand ["64J). BerUcksichtigt man diese Rate fUr den

gesamten Brennstoff so ergibt sich bei ca. 4 %Abbrand eine axiale

Verlängerung der Brennstoffsäule von ca. lQnm. (Es wurde, da Abb. 35

im Mittel eine Brennstoffabnahme fUr den Stabquerschnitt anzeigt,

/:i//e = ÖV/V gesetzt). Das Fehlen dieser Verlängerung kann entweder

durch eine um den Faktor 10 niedrigere Schwellrate erklärt werden,

was unwahrscheinlich ist,bzw. durch Ve:t;'dampfen von Brennstoff und

Spaltprodukten aus dem Bereich der Brennstoffsäule. Anreicherungen

von Os ...134 im Bereich der Brutstoffzone und im Sinterstahlfilter

sowie Os...137-Anreicherungen im radialen Spalt der oberen und unteren

Brennstoffsäule (diese gehen bei der Schliffpräparation-verloren und

täuschen dadurch Leervolumen vor) scheinen dies zu bestätigen. Brenn...

stoff-Kondensation im Bereich der Brutstoffzone wurde nicht festge ...

stellt.
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In Abb. 36 sind die Temperaturprofile am Bestrahlungsende fUr die

untersuchten PrUf'linge zusammengestellt. Man erkennt recht hohe

Brennstoff-Randtemperaturen und es stellt sich die Frage: Sind

diese Temperaturen realistisch, wenn der Brennstoff an der BUlle

anliegt ? Mikrosondenuntersuchungen L65J haben gezeigt, daß ein

beträchtlicher Korngrenzenangriff stattgefunden hat und daß der

Restspalt z.T. mit Spaltprodukten aufgefüllt war. Oft lassen sich

Restspalt und Reaktionszone räumlich nicht trennen. Der Gesamtbe­

reich (häufig bis 200 ~ dick) zeigt Schichtstruktur und könnte in

seiner Gesamtheit als Wärmetransportbarriere aufgetreten sein. Die

Schichtstruktur könnte die relativ niedrige WärmeUbergangszahl von
20,6 W/cm sec rechtfertigen.

2500

2000

1500

Mol 7A -1 - 5
)l 11 7A -1 -8
1:1. 11 7A -1 -10
0 " 7A-l-11
0 " 7A -3 - 9
+ 11 7A -3 -13

1000

800
0.5 1.0 1.5 2.0 2.5

Brennstoffradius [mmJ

Abb. )6 Temperaturprofile der Brennstababschnitte am Ende der
Bestrahlung
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Die Radien (ra..R) sind mit den Radien der Stengelkornzone identisch.

Sie s:l.nd mit den entsprechenden Temperaturen (Siehe Abb. 36) in

Tabelle 9 zusammengestellt. Als Mi.ttelwert fUr den Radius der Rißlius ...

°heilung, bzw. der Stengelkornzone, ergibt sich 1810 O. Dieser Wert
. °liegt oberhalb der in KaP. 5.3 angegebenen Streubreite von 1750 ± 50 o.

Tabelle 2 Radien der Stengelkornzone

Radius (mm) I Temperatur (°0) Stableistung

der Stengelkornzone (W/cm)

Mol..7A ..l ..5 1,99 1850 440
..1-8 2,J2 1850 510

..1..10 2,J2 1810 505

..1..11 1,98 1670 420

-3..9 2,15 1860 545
..3..13 1,98 1780 465

korrigierter Mittelwert 1750

Die Temperaturprofile gehören zu den Porositätsprofilen, die uber

reine Porenwanderung errechnet wurden. Nach KaP. 6.2 stimmen die

errechneten Zentralkanalradien nicht mit den gemessenen überein.

Nach KAp. 6.5 findet im Bereich des Zentralkanals ein Material­

transport und, mit diesem verknüpft, ein Temperaturausgleich statt.

Den gemessenen Zentralka.nalradien entspricht somit eine mittlere

Temperatur von ca. 2420°0 (Stab 1) und 25200C (Stab 3). Dies bedeu­

tet, daß alle Kurven in Abb. 36 bezUglich der Zentralkanalradien

und Absolutwerte zu korrigieren sind. Die mittlere Temperatur fUr

den Stengelkomradius erniedrigt sich damit auf ca. 1750°0.
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6.5 Materialverdampfung 1m Bereich des Zentralkanals----------------------.-------------------------
Abb. 35 läßt erkennen, daß in Stababschnitten max1maJ,.er Stableistung. - ' .

während der Bestrahlung Leervolumen zusätzlich gebildet wurde. Die

Abb. 31a, 31b und,32a lassen deutlich erkennen, daß dieses Leervolu­

men 1m Bereich des Zentralkanals auftritt. Der gemessene Zentralkanal...

radius erweist sich als größer als es über die Porenwanderung vertretbar ist.

In den unteren Stababschnitten ist der errechnete Zentralkanalradius

größer als der gemessene. Diese Diskrepanzen lassen sich durch das

Auftreten von Verdampfungs ... und Kondensationsströmen 1m Zentralkanal

deuten: Es wird angenonunen, daß ein Materialstrom tiber die Gasphase

von der heißesten Stelle (Staanitte) zur kalten (Stabende) hin auftritt.

Im vorliegenden Fall ist das untere Stabende infolge geringerer Hüll...

außentemperatur das kä~tere Ende.

Die Materialströme führen zu einer Vergrößerung des Zentralkanals in

Stabmitte und zu einer Verkleinerung am unteren Stabende. Hierdurch

findet ein Temperaturausgleich statt, der in 1. Näherung beeildet ist,

wenn sich die Zentralkanaloberfläche entlang einer Isothermen ausge­

bildet hat. Nachfolgend wird versucht, die hierzu benötigten Zeiten

abzuschätzen.

Es werden folgende Näherungen und Annahmen getroffen:

1.) Der Zentralkanal wird als ein geschlossenes System angesehen,

in dem keine Konvektion auftritt.

2.) Die Dampfdrücke sind nachOhse und Olson L66J und Battles

et ale L67J nur schwach vom Pu-Geh,alt abhängig. Aus diesem

Grunde wurden die von Ohse gemessenen Dampfdrücke und molaren

Verdampfungsenthalpienfür (UO,85PuO,15)01,969 zugrundegelegt,
obwohl der Mol...7A ...Brennstoff ursprünglich 20 ~ Pu02 enthielt

(OlM = 1,98). Für die Extrapolationen zu den verschiedensten

O/M-Verhältnissen wurden auch die errechneten Dampfdrücke von

Rand und Markin L68J herangezogen (T = 20000 Kl Pu/(U+Pu) =

= 15 Gew ....~.) •

Die Dampfdrücke und molaren Verdampfungsenthalpien der verdampfen...

den Spezies U02, UO)' Pu02 und PUO sind nach L66J:
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log PUO (atm) = (5,215 ± 0,40) ... (25 328 ± 907)/T
3

log PU~ (atm) = (9,365 ± 0,23) - (32 436 ± 49l)/T
(46)

log PPU0
2

(atm) = (7,460 ± 0,49) - (31 034 ± 1090)/T

log PPuO (atm) = (6,042 ± 0,13) .. (27 212 ± 279)!r

L\H (U0
3

) = 115,8 kcal/Mo1 ßH (U02 ) = 148,4 kcal/Mol

LiH (pu02 ) = 141,9 kcal/mol 6H (PUO) = 124,5 kcal/Mol

Ausgehend vom Fickschen Gesetz der Diffusion läßt sich der Teilchen­

strom der verdampfenden Moleküle wie folgt darstellen:

J = ... D • Vn = - D • V ( J2.... )n kT (47)

wobei D der Diffusionskoeffizient (siehe unten) und n die Teilchen­

dichte ist. Mit dem Dampfdruck p = p • exp (-LiH/RT) wird Gl. (47):o

L LlH
Jn = - D RT2 • P ( 'RT .. 1 ) • VT

Da für Brennstoffe LiH/RI' »1 L69J ist, vereinfacht sich diese

Relation zu:

( J.j8)

L
J = ... D· - • P • LiH • VT

n R~3
(49)

Den Diffusionskoeffizienten erhält man aus der kinetischen Gastheorie

L-70,3l J; dieser wurde auch der Porenwanderungsgleichung(Gl.(19) )

zugrundegelegt:

1

n • cl12

(50)

wobei n = Gesamtteilchendichte der Dampfmoleküle

(U02, U0
3

••• ) und Gasaterne (He, Kr, Xe)
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r l ,r2 = Molekül.. bzw. Atomradius der Dampf.. und

Gasspezies

0'12 = Stoßquerschnitt = r l+r2

Ml = Molmasse der diffundierenden Dampf-

moleküle

M2 = Molmasse der Gasatome

Der Berechnung des Diffusionskoeffizienten liegen folgende Daten

zugrunde: Die Teilchendichte n läßt sich in der Form P*/kT ansetzen,

*wobei p der Gesamtdruck ist und sich aus Dampfdruck (z.B. PU02) und

Gasdruck (z.B. PHe ) zusammensetzt. Der Dampfdruck kann aber gegenUber

dem Gasdruck (zu Bestrahlungsbeginn 3 at) vernachlässigt werden. Die

Molekülradien der verdampfenden Spezies U02, U03, PuO, Pu02 sind unbe­

kannt, sie werden zu 1,7.10-8 cm angenommen ["71, 72J. Der gaskine­

tische Atomradius von He ist 1,2.10-8 cm ["73J. Die ursprUnglich be­

stehende Maximaltemperatur im Zentralkanal wurde nach Kap. 6.4 zu

25500 C angenommen. Mit diesen Daten errechnet sich der Diffusions-
2koeffizient zu D12 = 5,4 cm /sec.

Das ursprUnglich bestehende Temperaturgefälle im Zentralkanal von
° ° .dT/d.e = 250 K/25 cm = 10 K/cm wird durch den Materialtransport suk-

zessive verringert. Es wird angenommen, daß sich die Zentraltempe­

ratur in Stabmitte von 25500c auf 24200c (= Mittelwert aus maximaler

und minimaler Zentralkanaltemperatur) linear mit der Zentralkanal­

vergrößerung (von 0,8 auf 1,0 mm) verringert und am unteren Stabende

auf den gleichen Wert erhöht. Ist diese Mitteltemperatur erreicht,

so kommt der Dampftransport (dT/df = OOK/cm) zum Erliegen. In Tab. 10

sind die molaren Teilchenströme JM = J n • l/L (L = Loschmidt-Zahl)

in Stabmitte als Funktion des OlM-Verhältnisses und der dort herrschen­

den Zentraltemperatur angegeben. Die Werte gelten streng genommen nur

fUr konstantes o/M- und Pu/U-Verhältnis.

Tabelle 10 zeigt nur fUr das OlM-Verhältnis von 1,94 eine quasi­

kongruente Verdampfung. Dies bedeutet, daß sich die Ausgangsstöchio­

metrie (1,99) in Zentralkanalnähe stetig erniedrigt, bis eine quasi­

kongruente Verdampfung stattfindet. Da die Gesamtverdampfungsströme

im unterstöchiometrischen Bereich vom OlM-Verhältnis nahezu unab­

hängig sind, werden fUr die nachfolgende Abschätzung die Dampfströme

der Ausgangsstöchiometrie zugrundegelegt. Diese werden wie folgt addiert:
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J = k Ji' wobei J i = J~ • Mi und ~ der Molstrom der Dampfkomponente

i ist. Der Yerda.mpfungsstrom Jv durch die Zentra1kana.10berf1äche Fy
wird in vereinfachender Weise durch den axialen Dampfstrom J durch

den ZentraJ.kanalquerschnitt F dargestellt: Jy • Fy = J • F und in

Abb. 37 aufgetragen. Es wurde eine verdampfte Materialmenge von
2

196 mg/cm (Stab Nr. 1) zugrundegelegt. Der Gesamtmaterialstrom wird

mit verschwindendem Temperaturgradient Null und die Yerdampfungszeit

geht gegen 00 • Eine einfache Integration liefert in grober Abschätzung

die zeit, die notwendig ist, bis sich der Zentralkana.l:~,entla.ngeiner

Isothermen ausgebildet hat: läßt man , von der höchsten Temperatur
2beginnend, jeweils 1/10 der MateriaJmenge ( = 19,6 mg/cm ) verdamp-

fen, so gelangt man schrittweise zu größeren Zentralkanalrad1en und

damit verbunden zu immer größer werdenden Ye~pfungszeiten-(siehe

Treppenkurve ). Die Gesamtzeit läßt sich sanit zu:

IV

t = 131,3 h = 5,5 d

abschätzen.

Tabelle 10 Molarer axialer Teilchenstrom an der heißesten Stelle

des Zentralkana.1s als Funktion der dort herrschenden

Temperatur und des OjM-Yerhä1tnisses

(O!M)fest Gasphase J. • 109 M01/cm2secM

28200K 2795
0
K 2770

0
K 2745

0
K 27200K 2695

0
K

1,94 u02 13,5 8,8 5,5 3,0 1,2 °Pu02 1,9 1,2 0,8 0,4 0,2 °
U02 15,9 10,0 6,1 3,3 1,3 0

1,969 U0
3

0,3 0,2 0,1 0,1 0 0
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Abb. ')7 Verdampfungsstrom- und -zeit als Funktion der Zentral...

temperatur

Diese Ergebnisse können mit den Verdampfungsexperimenten von Bober

et ale L7!-tJ verglichen werden. In diesen Versuchen wurden (U,PU)02­

Proben unterschiedlicher Ausgangsstöchiometrie uber 1 h bei einem

axialen Temperaturgradienten von 2000 °e/cm geglUht (max. Temperatur

240000). Während der G1Uhung wurde ein vorgebohrtes Sackloch definier­

ter Größe in den Proben durch Verdampfung und Kondensation von Brenn­

stoff teilweise bzw. vollständig aufgefUllt. Die transportierten

Materialmengen sind von gleicher Größenordnung wie die hier gemesse­

nen. BerUcksichtigt man· die ·unterschiedlichen Temperaturgradienten

und die anderen geringfUgig verschiedenen Eingabegrößen, so bestäti­

gen diese out-of-pile-Verdampfungen im unterstöchiometrischen Bereich

die hier getroffenen Abschätzungen.

Die Zeit, die der Zentralkanal benötigt, um sich entlang einer Isother­

men auszubilden, ist von gleicher Größenordnung wie die zeit der Zen...

tralkanalausbildung durch Porenwanderung. Verdampfung und Kondensation

von Brennstoff im Bere:Lch des Zentralkanals und. Porenwanderung zum

Brennstoffzentrum sind fU!' die Ausbildung des zentralen Hohlraumes

konkurrierende Vorgänge. Der zentralkanal hat sich in seiner endgUl­

tigen Form schon nach wenigen Tagen (Je nach Stableistung) ausgebildet.

Kleinere Radiusver~ößerungeninfolge längerdauernder Bestrahlungszeit

sind möglich.
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Die Zentraltemperatur wird für den Stab Nr. 1 über die gesamte Längs­

achse zu 2420 oe angenommen. Der obere stababschnitt bestätigt dies

(siehe Abb.3la und 36). Mittels Testrechnungen konnte dies auch für

die mittleren Abschnitte bestätigt werden. Hierzu wurden 2 Rechnungen

durchgeführt: In der ersten wurde mit den Eingaben r ZK = 0~76 mm und

p = 0~06 die maximale Zentraltemperatur und in der zweiten mit

r ZK = 1~0 mn und P = 0~06 (dies entspricht einer Brennstoffverringerung

von 6 ro) die Zentraltemperatur TZK = 2420 oe verifiziert. Für den un­

teren Stababschnitt konnte diese Zentraltemperatur nicht errechnet wer­

den. Läßt man jedoch infolge der Materialzunahme (siehe Abb. 35)

eine Stableistungserhbbung zu~ so kann man auch für diesen Stabschnitt

2420 oe als Zentraltemperatur annehmen.

6.6 Porositätsverminderung in der Randzone--------------------------------------
Für die Porositätsverminderung in der Randzone kommen 2 Phänomene in

Betracht: (1) Strahlungsinduziertes Nachsintern und (2) Kriechen des

schwellenden Brermstoffes in die Randporen hinein. Ein Wichten der

beiden Prozesse ist nicht möglich~ da einmal die Nachbestrahlungs­

untersuchungen zu widersprüchlichen Interpretationen führen und zum

zweiten die theoretischen Ansätze z.T. nur ein Anpassen an das Experi­

ment erlauben.

Stab Nr. 1 zeigt mit zunehmender Hülltemperatur eine nahezu stetige

Zunahme der Hüllaußendurchmesser (max. O~l 10). Da ein Hüllrohrschwel-

len wegen der zu kleinen Neutronendosen ~(~f • t)max = 21 54'102lncm2-7
ausgeschlossen werden kann~ läßt sich die Durchmesservergrößerung nur

al~)KrieChaufweitungder Hülle duroh den Brennstoffschwelldruck erklä­

ren. Stab Nr. 1 deutet auf einen konstantenSchwelldruck entlang der Aohse,
der mit zunehmender Hülltemperatur zu größeren H'ullaufweitungen führt.

Stab Nr. 3 zeigt in Stabmitte maximale Durchmesserzunahme. Das Auftre-

ten hbberer Brennstoffschwelldrücke im Bereich größerer Stableistung

steht im Gegensatz zu den theoretischen Erwartungen (bei höheren Tem­

peraturen sollte ein evtl. Scbwelldruck durch die größeren Kriechge-- .-
schwindigkeiten schneller abgebaut werden) L3B-I.
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6.6.1 Kriechen des Brennstoffes in die Randporosität (Heißpreßeffekt):

Will man die Porositätserniedrigung in der Randzone der mittleren

Stababschnitte durch einen Heißpreßeffekt erklären, so gelingt

dies nur, wenn der Brennstoffschwelldruck dort höher, ist als in

den Abschnitten der Stabenden. Stab Nr. 3 läßt diese Interpretation

zu, nicht aber Stab Nr. 1.

Es gilt nOch zu zeigen, daß de~ Heißpreßeffekt überhaupt zu einer

Porositätserniedrigung fUhrt: Nach Mc ,Clelland ~75-7 läßt sich

eine solche Verdichtung, (wenn d).) Ti und d >} 2y/rp ist) wie folgt

darstellen:

3 d
tn P/Po = . t (51)

41

wobei p·po = bestehende# ursprüngliche Porosität

d = äußerer Druck

"1 = Viskosität

'" kritische Scherspannung(..i =
r = Porenradiusp ,

y = Oberflächenenergie

Kennt man den äußeren Druck und die Viskosität des Brennstoffes,

so läßt sich für eine bestimmte Bestrahlungszeit (t = 3335 h)

die Endporosität errechnen. Dem zahlenbeispiel wird d = 1 kP/mm2

14und 1j= 6,5 0 10 poise zugrundegelegt. Letzterer Wert wurde aus

Kriechexperimenten von Brucklacher et ale 1:76-7 gewonnen: Für

eine Brennstoffrandtemperatur von 1000 oe und eine Spaltungs­

rate von 1·10-8 Spaltungeil/(Atome U und Pu.sec) gibt {76J für

Uo,85PuO,150l,985 (86 %th.D.) einen Wert 'lt-
l

: 2010· Smm/kp h
an; auf die maximale Spaltungsrate (Ä = 2,8.10 9 At~ U p)sec. e u. u
des Experimentes Mol-7A umgerechnet, ergibt sich .obiger Wert. Für

DrUcke von 1 kp/mm2 läßt sich eine Porositätsabnahme von 11,8 'f.
auf 10,3 ~ berechnen.
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6.6.2 Strahlungsinduziertes Nachs intern:

Auflösung von Spaltgasblasen und Sinterporen während der Bestrah­

lung wurde von mehreren Autoren festgestellt Li7,; 18 ,77,78J. Den

Verdichtungsmodellen liegen folgende Annahmen zugrunde: Wird eine

Pore von einem Spaltfragment getroffen, so wird diese total oder

teilweise aufgelöst. Der Poreninhalt wird in Form von Gitter..

defekten und Überschußleerstellen im Gitter dispergiert. Gleich..

zeitig können sich solche Gitterdefekte und Überschußleerstellen

zu neuen Poren ausscheiden bzw. an schon vorhandene anlagern. Bei

fehlender Verdichtung steht Porenbildung mit Porenauflösung im

Gleichgewicht. Eine Verdichtung ist möglich, wenn dispergierte De..

fekte an Korngrenzenflächen aufgefangen werden und aus der Matrix

herauswandern. Aßmann und Stehle ["79J haben für große Poren

(r ~ 10..4 cm) folgende Verdichtungsrelation hergeleitet:

P = Po
"1.(;.'). A. • F 3

(1.. 3 • t )r a
(52)

wobei 1f = Bruchteil der zur Verdichtung

beitragenden Leerstellen

~ = Bruchteil des Porenvolumens

welches pro Treffer dispergiert

wird

A. = Länge der Spaltfragmentbahn

F = Spaltrate
r = mittlerer Porenradiuso
t = Bestrahlungszeit

Obige Gleichung gilt nur für geschlossene Poren und fehlende Gas ..

fUllung. Für das zahlenbeispiel wird A. = 5,.10..4cm, r = 5·l0..4cm,
13 3 20 3 0

t = 3335 h, F = 7,8.10 Sp/cm sec, Ca> = 5·10" cm ["77, 78J,
~ = 0,01 gesetzt: Hieraus ergibt sich P = Po • 0,6, d.h. nach

3335 h Bestrahlungszeit ist die Randzone um 40 ~ nachverdichtet.
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Faßt man in Gl. (52) die Spaltungsrate als einzigen Parameter auf,

so kann man mit einer axialen ÄnderUng derselben von nur 20 'f. den

unterschiedliohen Porositätsgehalt. inder Außenzoneder Brennstab­

abschnitte nicht erklären. Erst wenn Af entsprechend der errechneten

Dicke der Außenzone variiert wird, läßt sich die gemessene Verdich­

tung durch obige Gleichung anpassen (z.B. -1f = 0,01 bzw. 0,001).

Mit abnehmender Dicke der Außenzone ~eraten anteilmäßig mehr ·diffun­

dierende Defektstellenin den Einzugsbereich der Porenwanderung; dies

führt bei kleiner Zonandicke zur gemessenen Verdichtung.

7. Beeinflussung der Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffes durch Form,

Verteilung und Orientierung der Poren

Die elektrische und Wärmeleitfähigkeit ~eiphasiger und poröser einphasiger

(die Porosität wird als zweite Phase aufgefaßt) Materialien hängt von fol­

genden Parametern ab:

- Wärmeleitfähigkeit der reinen Phasen, hier also des Brennstoffes und

des Gases in den Hoh.lräumen

- Konzentration und Struktur (Einlagerung- bzw. Durchdingungsstruktur)

der Phasen

- Gestalt, Orientierung und Verteilung (stereometrische Faktoren) der

Phasen.

Für die Berechnung der Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffes als Funktion

der Porosität wird diese als Dispergent in rotations-ellipsoider
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Form, d.h. in Einlagerungsstruktur vorliegend, angenommen. FUr sta­

tistische Verteilung der Poren läßt sich nach ~80, 81, 82-1 die

Wärmeleitfähigkeit als Funktion des Porengehaltes und der stereome­

trischen Einflußfaktoren wie folgt darstellen:

(53)

-I
M (~-;..) (1-2F)

P c: Porosität

\t c: Wärmeleoitfähigkeit der Matrix (U02 )

i-.p c: Wärmeleitfähigkeit des Dispergenten (Pore)

~:::: Wärmeleitfähigkeit der porösen Keramik

(U02 + P )

2x •
2

::::

Formfaktor.. dessen Lösung nur das Achsen..

verhältnis z/X der ellipsoiden Dispergenten

enthält

oos tt , ces tt , oes tt :::: Richtungskos1nuss~ derx y z
Ellipsoidaohsen mit der Feldrichtung des

Wärmeflusses

Mit Hilfe dieser Reä.a.tion wird nun abgesohätzt, wie die Gestalt und

Orientierung der Hohlräume die Wärmeleitfähigkeit der porösen Keramik

beeinflussen. Hierzu werden folgende Hohlraumformen betrachtet:

unendlioh dünne Scheibe (F:::: 0)

Kugel (F :::: 0,33)

unendlioh langer Stab (F = 0 .. 5)

Der Grenzwert unendlioh dUnne Scheibe liegt im Brennstoff nicht vor,

ein radialer bzw. tangentialer Riß läßt sich als unendlich langer Stab

interpretieren; die Poren besitzen in 1. N'aherung Kugelgestalt. Das

Verhältnis i-.p/\t wird zu 10-3 gewählt. Abb. 38 gibt die Abhängigkeit
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der Wärmeleitfähigkeit von der Porosität bei statistischer Orien­

tierung der Rotationsachsen (z-Achse) der Hohlräume zur Riohtung

des Wärmeflusses (00s2a = cos2a = oos2a = 1/3) wieder; die Hohl-x y z
raumform wurde als Parameter gewählt. Der Übergang Pore-Riß ruft

keine gravierenden Änderungen in den Absolutwerten hervor. Dies ändert

sioh merklioh, wenn man die Orientierung der z-Achse zur Riohtung des

Wärmeflusses als Parameter zuläßt. In Abb.39 ist die Wärmeleitfähigkeit
als Funktion des Rißvolumenanteils dargestellt. Bei / / Ausriohtung

der z-Achse zur Feldrichtung des Wärmeflusses wird cos2a = 1,
2 2 2 z2 2

cos a = oos a = 0 und bei-L Ausrichtung cos a = 0, cos a = cos ax y. z x y
= 1/2. Die Orient ierung der Risse.L zur Feldriohtung verursacht eine

Abnahme der Wärmeleitfähigkeit nicht nur gegenüber Rissen mit statis­

tischer Orientierung zur z-Aohse, sondern auch gegenüber Porosität in

Kugelgestalt. Bedeutender ist die Abweiohung für die / / Ausrichtung

zum Feld. Auf einen konkreten Fall mit ca. 5·cjo Außenrißvolumen ange­

wandt, bedeutet die radiale Ausrichtung der Risse eine Zunahme der

Wärmeleitfähigkeit von ca. 7,5 cjo gegenüber einer statistischen Orien­

tierung.

Will man die Abhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit vom Porenvolumen stu­

dieren, so gilt es, den Formfaktor der unterschiedlichen Porenformen zu

bestimmen. Hierzu wurden 2 Brennstababschnitte mit verschiedenen aber

typischen Porenverteilungen und Porenformen ausgewählt: L6-1 mit Linsen­

poren und3-29-AG3 mit zigarrenförmig verlängerten Poren (siehe Abb. 40·
a und b). Mit dem Gefügebildanalysator wurde das Verhältnis der Poren­

durchmesser in radialer zu dem in tangentialer Richtung gemessen und eben­

falls aufgetragen. Dieses Durchmesserverhältnis ist identisch mit dem

Achsenverhältnis z/x. L6-l zeigt 1m Bereich der Randzone Werte gering­

fügig < 1,1m Bereich der beginnenden Porenwanderung (zigarrenförmige

Poren) deutlich Werte:> 1 und für die Linsenporen Werte um 0Jl5. 3-29-AG"3

zeigt in der Randzone ebenfalls Werte um 1 und in der Stengelkornzone

(zigarrenförmige Blasen) Werte um 2,0. In der Randzone bedeutet das Ver­

hältnis 1 nur, daß die Poren regellos verteilt sind, sagt aber nichts

über die Gestalt der Poren aus. Unter Ausnützung der Orientierung der

Poren 1m zentralen Bereich des Querschnitts 3-29-AG-3 bedeutet das Ver­

hältnis 2, daß die Poren in Form von Ellipsoiden der Hauptachsenverhält­

nisse 2:1 (z:~) vorliegen. Nicht quantitativ ausgewertete Axialschliffe

bestätigen die Orientierung in radialer Richtung: Die Poren liegen in

Form von Rotationsellipsoiden der Achsenverhältnisse n:l:l (z:y:x) mit
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n > 1 vor. Die Linsenporen in L6-l werden als Rotationsellipsoide

der Hauptachsenverhältnisse l:m:m (z:y:x) mit m> 1 angenommen. Die

Achsenverhältnisse z/x ~ 0,5 (Linsenporen; m = 2) und z/x ~ 2

(zigarrenförmige Blasen; n = 2) ergeben Formfaktoren der Größe

FO,5 = 0,25 und F2,o = 0,4, die von denen der Grenzfälle (F = 0,0

und F = 0,5) deutlich verschieden sind. Berücksichtigt man die Wär­

meleitfähigkeit des gasförmigen He in den Linsenporen und der gas­

förmigen Spaltprodukte (15 ~ Kr und 85 ~ Xe) in den zigarrenförmigen

Blasen, so werden die neuen Eingabedaten:

Linsenporen: F = 0,25 ~/'l.1 = 10-1

zigarrenförmige
F = 0,4 ~/'l.1 10-2

Poren . =..
Mit diesen Werten wurden die Kurven in den Abb. 41 a)und b) errech­

net. In beiden Darstellungen wurde der Kurvenverlauf fÜr' kugelige

Poren weggelassen, da er nahezu mit dem entsprechenden der Linsen­

poren und zigarrenförmigen Poren (bei statistischer Orientierung der

z-Achse) übereinstimmte. FÜr' den jeweils betrachteten Fall ist die

Formabhängigkei t vernachlässigbar. Die Formabhängigkeit ist jedoch

beim Übergang He-gefüllte Linsenpore zur spaltgasgefüllten IIZigarren­

pore" nicht mehr vernachlässigbar. Bei den Nachbestrahlungsuntersu­

chungen interessiert der Porositätsbereich P< 0,2; hierdurch wird

eine Gestaltsabhängigkeit merklich eingeengt: Füv P = 0,1 beträgt

sie nur noch 2 bis 3 ~.

Die // Ausrichtung der z-.Achsen liefert deutliche Abweichungen der

Wärmeleitf'ähigkeitswerte von denen der statistischen Orientierung:

FÜr' P = 0,1 betragen diese für Linsenporen 4 bis 5 ej. und für Zigarren..

poren 3 bis 4 1- (siehe Balken in Abb. 41). Die BeI'ÜCksichtigtmg der

Orientierung führt also bei Linsenporen zu einer Abnahme und bei den

Zigarrenporen zu einer Zunahme der Wänneleitfähigkeitswerte. Der

Übergang He-gefül1te.L zur Feldr:lOhtung orientierte Linsenpore (d.h.

z-.Achse / / Orientiert) zur· spaltgasgefUllten / / zur FeldJi!ichtung orien...

tierten Pore ergibt eine Wärmeleitfähigkeitserho'hung von ca •. 6 r;. bei

P = 0,1. Werden die theoretischen Abschätzungen experimentell bestä­

tigt, so sollten die stereometrischen Einflußfaktoren bei der ther­

mischen Analyse berüc:ksichtigt werden.
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8. Zusammenfassung und sohiußfolgerung

In dieser Arbeit konnte gezeigt werden, daß der radiale Leervolumengehalt

in einer bestrahlten Brennstoff-Tablette duroh ~uantitatives Auswerten von

fotografisohen Aufnahmen bestimmt werden kann. So wurde die Porositätsver...

teilung duroh elektronisohe Auswertung von Detailaufnahmen mit einem GefUge...

bildanalysator und die Rißvolumenverteilung duroh Vermessen von Quersohnitts­

aufnahmen gewonnen. Die Fehler, bezogen auf den Meßwert, liegen in der Größen..

ordnung von ± 10 ej,. Die Genauigkeit reioht aus, um die gemessenen Porositäts..

profile mit erreohneten zu vergleiohen und um physikalisohe Vorgänge separie­

ren und quantitativ besohreiben zu können.

Der Vergleioh mit modellmäßigen Reohnungen, hier durohgeführt mit dem Reohen..

programm SATURN-la,braohte folgende Ergebnisse:

Während der Bestrahlung wechselwirken eine Vielzahl verschiedener

Prozesse, die Leervolumen verlagern. Die nachfolgenden Prozesse

konnten separiert und quantitativ behandelt werden:

a) Wanderung von Poren und Blasen im Temperaturgradienten

b) Rißbildung, d.h. Umwandlung von Spalt.. in Rißvolumen

c) Rißausheilung durch Bildung von Linsenporen

d) Radialer Transport des Spaltvolumens zum Zentralkanal

... durch Rißbildung und Rißausheilung

.. durch Spaltgasschwellung

e) Strahlungsinduziertes Naohsintern bzw. Kriechen des sohwellenden

Brennstoffes in die Poren

f) Axialer Materialtransport im Bereich des Zentralkanals

Sooohl die Restrukturierung (Stengelkornbildung) als auch die Verdich..

tung des Brennstoffes in den ersten BestrahlungsstUIiden bzw. Tagen war

an das Auftreten von Linsenporen gebunden. Es konnte gezeigt werden,

daß die Wanderung der Linsenporen zum Brennstoff-Zentrum mit nachfol­

gender Zentralkanalbildung uber den sog. Verdampfungs-Kondensations­

Mechanismus erfolgt.

Für die Bildung des Zentralkanals sind nicht nur radiale Leervolumen­

verlagerungen verantwortlich. Durch die Verdampfung des Brennstoffes

an den heißesten und Kondensation an den kältesten Teilen des Zentral-
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kanals stellt sich dessen Oberfläche entlang einer Isothermen ein.

Porenwanderung in radialer Richtung und Verdampfung-Kondensation im

Bereich des Zentralkanals sind für dessen Ausbildung konkurrierende

Prozesse. Zeitlich gesehen sind sie von gleicher Größenordnung und

führen, z.B. bei mittlerer Stableistung ("" 500 W/cm), schon nach

wenigen Tagen zur endgUltigen Form des Zentralkanals. Kleinere Radien­

vergrößerungen infolge längerdauernder Bestrahlung sind jedoch möglich.

Mit zunehmendem Abbrand lassen sich die gemessenen Porositätsvertei­

lungen nicht mehr über die Wanderung reiner Sinterporosität errech­

nen. Diskrepanzen im Bereich der Stengelkornzone können durch die

Bildung von Spaltgasblasen und deren Wanderung zum thermischen Zen­

trum gedeutet werden.

Die Stabquerschnitte maximaler Stableistung der PrUflinge Mol-7A zei­

gen in den Randzonen Porositätserniedrigungen, die durch eine negative

Schwellrate von 0,6 bis 0,9 Vol-~ / ~ Abbrand beschrieben werden können.

Die Verdichtung konnte nicht eindeutig einem einzelnen Prozeß zugeschrie­

ben werden: Sowohl ein strahlungsinduziertes Nachsintern als auch ein

Kriechen des schwellenden Brennstoffes in die Poren hinein vermag den

Effekt zu erklären.

Infolge thermischer Zyklierung reißt der Brennstoff beim Überschreiten

von Rißspannungen auf. Mit zunehmender Bestrahlungszeit können die Risse,

z. B. durch Bildung von Linsenporen ausheilen. Die Spaltgasschwellung

der inneren Brennstoffzone ( T> l7000C ) trägt zum Außenrißvolumen

einen zusätzlichen Anteil bei. Die gemessenen Rißvolumenverteilungen

lassen sich mit Einschränkung verifizieren. Zwischen der Rißtiefe der

äußeren keilförmigen Risse und der Stableistung besteht ein linearer
oZusannnenhang. Die Rißausheiltemperatur wut"de zu ~ 1750 C ermittelt.

Ein Einfluß auf die Riß- und Porenvolumenverteilung durch zyklischen

Bestrahlungsablauf wurde nicht festgestellt.

Bestrahlungen im schnellen Fluß, verglichen mit solchen im thermischen

Fluß, fUhren nicht zu systematischen Unterschieden bezUglich der Poren­

wanderung und Rißbildung. Infolge der konstanten Leistungsdichtevertei­

lung Uber den Brennstoffradius wird lediglich die Zentraltemperatur er­

höht, welches zu einem schnelleren Ablauf der Leervolumenumverteilung fUhrt.
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Erfolgt die Bestrahlung eines Brermstabes mit einem axialen Stab..

leistungsprofil, so scheint die Leervolumenverteilung nach der Be..

strahlung eine Funktion der vor dem Temperaturausgleich herrschen..

den Zentraltemperatur zu sein. Der Zentralkanalradius läßt sich dann

nur unter Berücksichtigung axialer Materialtransporte errechnen.

Aus Leervolumenbilanzen lassen sich Verlängerungen der Brermstoff ...

säule berechnen.

Der Vergleich mit den modellmäßigen Rechnungen liefert auch für den An­

wendungsbereich des Rechenprogrammes SATURN-la einige Aussagen:

Für kurze Bestrahlungszeiten kann das Programm, da sowohl die gemesse­

ne Riß- als auch die Porenvolumenverteilungen verifiziert werden konnten,

ohne Bedenken benutzt werden.

Für lange Bestrahlungszeiten ist das Programm SATURN...la in der jetzi­

gen Version nur bedingt verwendbar, da es keine Ansätze für das strah...

lungsinduzierte Nachsintern bzw. für das Heißpressen enthält. Auch ist

SATURN..la für eine Brennstoffscheibe ausgelegt, s.o daß sich keine

axialen Materialtransporte berechnen lassen.

Da die Programmeingabedaten bis jetzt noch mit verhältnismäßig großen Fehlern

behaftet sind, läuft ein Vergleich mit der Theorie immer auf ein Anpassen an

das Experiment hinaus. Dieser Zustand kann nur durch vorzüglich instrumentierte

Bestrahlungsexperimente uberwunden werden. Zu den unsicheren Eingabedaten ge­

hören vor allem die Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffes und die Wärmeüber­

gangszahl zwischen Brennstoff und Hülle. Mit den hier benützten Eingabedaten

ergab die Wärmeübergangszahl h = 0,6 W/Olr? oe für den Brennstoff U02...pu02
die beste Übereinstimmung zwischen Experiment und Theorie.

Für eine Auslegung von Schnell-BrUter-Brennstaben können folgende Feststel­

lungen getroffen werden:

a) Der radiale Spalt braucht nur die thermische Ausdehnung des Brermstoffes

aufzunehmen. Ein weiterer Anteil wird über die Spaltgasschwellung in

den Zentralkanal verlagert.
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b) Die A1(tsbildung des Zentralkanals durch die Porenwanderung ist ftlr

die Brennstäbe nicht lebensdauerbegrenzend. Sie ist 1m Gegenteil

von Vorteil, da nach der Ausbildung, die mit einer Zentraltemperatur­

absenkung verbunden ist, die Stableistung erhobt .werden kann.

c) Daß die Verlagerung des Brennstoffes zur Iftille letzthin ein lebens­

dauerbegrenzender Vorgang ist, kann nach den Ergebnissen dieser Arbeit

nicht endgültig verneint werden. Hier muß die Wechselwirkung zwischen

Brennstoff und Hülle, insbesondere der korrosive Angriff der Hülle

sowie Ratcheting~ffekteund der Druckaufbau miteinbezogen werden.

Dies zu klären bedarf es einer Verformungs-Sparmlmgs-Analyse und

gezielter Bestrahlungsexper1mente.
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