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KURZFASSUNG

Das Ziel dieser Arbeit war ein quantitatives Verstindnis der Leervolumen-
verlagerungen in Brennstab-Proben wdhrend der Bestrahlung zu erhalten.
Hierzu wurden radiale Leervolumenverteilungen, wie Rif= 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 (Blindelbestrahlung Mol-=TA) bestrahlte Priiflinge
bezliglich des Leervolumens analysiert.

Die Priiflinge wurden mittels Diamant-Trennscheiben in zylindrische Proben
geteilt, diese in Araldit eingebettet und auf SiC-Papier geschliffen. Als
optimalste Priparatlionsmethode erwies sich das Vibratlionspollieren mit
Alp0=+Cr0s als Pollermittel. Die Rifvolumenverteilung wurde durch Vermes-
sen der Risse in angefertigten Ubersichtsaufnahmen (ca. 70x) und die Poren-
volumenvertellung durch elektronische Auswertung der Fotomontagen radialer
ungerissener Brennstoffbereiche (200 x) beziliglich des Porengehaltes gewon-
nen,

Die quantitative Deutung erfolgte durch Leervolumenvergleichsrechnungen
mit dem Rechenprogramm SATURN-la, Dleses bletet dle Mdglichkeit, sowohl

die Poren- als auch die RiBvolumenverteilung als Funktion der Zelt fiir
verdnderliche Betriebshbedingungen zu berechnen. Erstere errechnet sich

aus der Bilanz der zu- und abwandernden Porositdt eines Ringelements.
Letztere wurde auf der Basis eines vielfach gerissenen Brennstoff-Modells
errechnet, Es wurde angenommen, daf der Bremnstoff in beliebig viele Keile
aufreift, wenn die Thermospannungen Zuspannungen sind und die Bruchspanming
des Bremnstoffes iberschreiten. Bezliglich der Poremwanderung erhirtete eine
kritische Literaturstudie die Annahme, daB der Verdampfungs-Kondensations-
Mechanismus den Hauptanteil der Gesamtwanderungsgeschwindigkeit fiir Poren
grofer 10 um bildet. Im Rechenprogramm wurde nur dieser Beitrag berlick-
sichtigt und vereinfachend als vom Porenradlus unabhinglg angesetzt. Bel
den langzeitig bestrahlten Priiflingen wurde fiir die heife Brennstoffzone

(T > 1700°C) eine Porosititszunahme infolge Spaltgasschwellung in Rech-
nung gestellt, die durch die Porenwanderung begrenzt wurde,

Der Vergleich zwischen Experiment und Theorie brachte folgende Ergebnisses

- Die gemessenen Porositidtsverteilungen der kurzzeltig bestrahlten Priif-
linge konnten durch geeignete Wahl der Wirmeilibergangszahl zwischen
Brennstoff und Hiille rechnerisch angenzhert werden.

- Die gemessenen RiBvolumenvertelilungen lieBen sich rechnerisch verifi-
zieren. Bel den Kurzzeitbestrahlungen war die Ubereinstimmung von der
Wermelbergangszahl unabhingig.

- Diskrepanzen beziiglich der errechneten und gemessenen Porositadtsver-
teilungen bel hohem Abbrand lassen sich durch axiale Materialtransporte,
Spaltgasblasenbildung und negatlive Schwellraten der HuBeren 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 vold volume profiles of irradlated
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 irradliated fuel pins were separated with diamond-coated cutting
wheels imbedded in araldite and ground with emery paper of SiC, The vibra-
tional polishing with A1203+Cr03 as abrasives was selected as an optimum
method of sample preparation. The crack volume was taken with a ruler from
cross sectional micrographs (~ 70 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 modeling computer code SATURN-la. One of the features of
SATURN-la is the capabllity 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 veloclty of pores larger than 10 pm.'Only this contribution
was considered in the computer code and set independent of the pore radius.
An 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
sultable heat transfer coefficients.

-~  The measured crack volume distributions were verified by predicted
profiles. For short-term irradiations the agreement was independent
of the cholce of the heat transfer coefficient.

The discrepancies between calculated 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 reglon,
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1. Einleitung

Im Gegensatz zu den Brennstdben in thermischen Reaktoren werden die Brenne-
stdbe in schnellen Brutreaktoren einer hohen thermischen Belastung ausge-
setzt. Daraus ergeben sich Konsequenzen beziiglich des Brennstabverhaltens.
Im Institut filr Material- und FestkOrperforschung wurden deshalb in Zusam-
menarbelt mit dem "Projekt Schneller Briiter' Bestrahlungsexperimente unter
simulierten Schnell-Briiter=Bedingungen konziplert und durchgefiihrt. Die
Bestrahlungen fanden in den Reaktoren FR 2 und BR 2 - zum Tell unter
Cd=Abschirmung zur Erzeugung eines schnellen Flusses « bel hohen Stab=-
leistungen statt. Sie bilden die Grundlage flir die Analysen der Leervolumens
verlagerungen, die sich bemerkenswert unterschiedlich gegeniiber dem Verhal=
ten der Lelchtwasser-Reaktor=Bremnstébe erwiesen haben,

Die fotografischen Aufnahmen der bestrahlten Brennstab-Abschnitte liefern
z.Te ein qualitatives Verstdndnis von den wdhrend der Bestrahlung ablaufen=
den Leervolumenverteilungen. Die auffallendsten Vorgidnge finden in den
ersten Bestrahlungsstunden durch die Wanderung der Herstellungsporen statt.
Diese sind urspringlich statistlsch verteilt und wandern unter dem EinfluB
des Temperaturgradienteh zum thermischen Zentrum und billden dort den Zentral-
kanal, Auf ihrem Wege agglomerieren sile zu linsenformigen Poren, dile die Ver=-
dichtung und die Stengelkornstruktur des Brennstoffes hervorrufen.

Infolge thermischer Zyklierung reilft der Bremnstoff in eine Vielzahl radlaler
und tangentialer Risse auf, Die durch dle Porenwanderung und RiSbildung vers
ursachte inhomogene Leervolumenverteilung, die silch zudem mit der Bestrahlungs-
zelt dndert, hat direkten EinfluB auf die Wdrmeleitfdhigkelt des Bremnstoffes
sowie auf die radiale'Wérmequelldichteverteilung und damlt auf das Temperatur-
profil,

Will man Aussagen iber das Bestrahlungsverhalten von Schnell-Brilter-Brenn=
stdben gewinnen, so ist ein quantitatives Versténdnis der Rifbildung, der
RiBausheilung und der Porenwanderung ndtig. Letztere ist von fundamentaler
Bedeutung, da sie nicht nur dile Wanderung der Fertigungsporen, sondern auch
die Bildung der Spaltgasblasen und deren Transport zum Zentralkanal beinhaltet.
Im weitesten Sinne ist der Spaltgasdruckaufbau, das "Gasschwellen" des Bremn-
stoffes und - hierdurch verursacht - die Wechselwirkung Brennstoff-Hillle
miteinbezogen., Die Beanspruchungsgrofen wile Temperaturverteilung, Spaligas=
druck, Bremnstoffschwelldruck, Hilllverformungen sind u.a. elne direkte Folge
des urspriinglichen Leervolumens und dessen Umverteilung.



Im Rahmen dleser Arbeit sollten Leervolumenvertellungen nach der Bestrahe
lung gemessen und mit modellmafBigen Rechnungen verglichen werden. Hierzu

muBten geelgnete Verfahren entwickelt werden. Das Ziel war es, Aufschliisse
bezliglich der Poremwanderungskinetik zu erhalten und einen systematischen

Zusammenhang zwlschen Stablelstung, HilllauBentemperatur, Bestrahlungszelt
und der Leervolumenverteilung im Bremnstoff herzuleiten. Es sollte letztlich
geklart werden, ob die Leervolumenverlagerungen fir die Lebensdauer eines
Brennstabes limitlerende Vorginge sind.

2. Diskussion und Herleltung der Poremwanderungsgeschwindigkeit

2,1

Literaturiibersicht

Barnes und Mazey zf?ki7 hatten als erste beobachtet, daf in Cu-Folien
durch BeschuB mit 38 MeV-a=Teilchen, geblldete Gasblasen entlang
eines Temperaturgradienten wanderten, Sle konnten welterhin feste-
stellen, dafl einige dieser Blasen auf ilhrer Wanderschaft kollidier=
ten und sich zu groBeren Blasen vereinigten. Durchmessermessungen
vor und nach der Kollision lieflen die Deutung zu, daB das Gas 1in den
groBeren Blasen dem idealen Gasgesetz folgte. Durch die Vereinigung
wurde elne Volumenzunahme gemessen, dle der Relatlon

3 ¢ = | (1)

n=1 n

gehorcht (Sn = Blasenradius vor, R = Blasenradius nach der Kollision)

und die zur Deutung der Volumenzunahme des Cu herangezogen wurde,

In der darauffolgenden Zelt setzten systematische Untersuchungen so-=
wth in experimenteller als auch in theoretischer Sicht ein. So stell=
ten sowohl Barnes und Mazey Zré;7 als auch Cornell und Williamson ZT1J7
fest, daB dle Wanderungsgesclwindigkelt von Gasblasen in Metallfolien
und dlinnen UOE-Schiehten ihrem Radlus umgekehrt proportional war; auch
erfolgte dle Wanderung stets zur helBen Selte hin, Dieser Sachverhalt
wurde spater von Weaver zfvtj7 und Selleck und Decrescente [f@ij7 fiir

dle Wanderung von Gasblasen in UN und UC bestitigt. Shewmon / 6_/war

es dann, der den Temperaturgradienten als treibende Kraft der Blasen=
bewegung und dile r-lqAbhéngigkeit durch die Oberflidchendiffusion der




der Matrixatome als gesclhwindigkeltsbestimmenden Materialtransport
deutete. Er war es auch, der die zusdtzliche Bedeutung des Blasen=-

- radius erkamnte. Mit zunehmendem Blasenradius wird der Beltrag zur
Gesamtwanderungsgesclwindigkeit tiber dle Transportmechanismen der
Gitterdiffusion und Verdampfung-Kondensation bedeutender. Greerwood
und Speight / 7_7 behandelten die ungerichtete Wanderung von Spalt-
gasblasen, die der Brown’schen Bewegung analog ist, iiber den Mecha=-
nismus der Oberflichendiffusion der Matrixatome. Diese Betrachtungs-
welse erlaubt ebenfalls die Berechming der Volumenvergroferung der
Blasen bel der Verschmelzung und die dadurch verursachte Volumenzu-
nahme des Struktur- bzw. Spaltmaterials. Barnes und Nelson [ 8_7
zeigten hingegen, daf eine ungeordnete Blasenbewegung im allgemeinen
gegeniiber einer gerichteten vernachléssigbar ist. Als treibende Krdfte
kbnnen auftreten ein Temperaturgradient, eln Spanmingsgradient, Weche
selwirkungen mit XKorngrenzen und Versetzungslinien. Sowohl Barnes und
Nelson / 8 / als auch Speight / 9_/ und Biersack / 10, 11_/ filhrten
theoretische Analysen nicht nur beziigllch der Oberflichendiffusion,
sondern auch beZiiglich des Dampftransportes quer durch die Blasen
(Verdampfung und Kondensation der Matrixatome) durch, Sie fanden
heraus, daB flir Blasenradien < 1 um der Transportmechanismus der Ober=
fléchendiffusion und fiir € > 1 um der der Verdampfung-Kondensation der
dominante ist. Gruber [ 12, 13_7 untersuchte die Blasenwanderung iiber
die Oberflichendiffusion detaillierter., Er stellte der Verschmelzung
bel ungerichteter Bewegung die Verschmelzung bei gerichteter Bewegung
in einem Temperaturgradienten gegeniiber. Er fand, daf der mittlere
Blasenradius bel ungerlchteter Bewegung proportionalbder (Zeit)l/ 5
und bel gerichteter Bewegung proportional der (Ze:l.t):L zunahm. Fir
belde Fidlle berechnete er die BlasengrtBenverteilungen als Funktion
der Zelt und fand, daB der Sclwellbeiltrag, hervorgerufen durch die
Blasen-Verschmelzung bel ungerichteter Bewegung, vernachlidssigbar
ist. Barnes und Nelson / 8_/ schlugen fiir dle Blaserwanderung im
Brennstoff ein wirklichkeiltsngheres Modell vor: Sie nahmen an, daB
sich die Blasen zuerst an Versetzungen bilden, von denen sle sich
nicht losreiBen konnen; erst bei Uberschreiten eines Blasenradius
von einigen hundert R xtmmen sie diese Riickhaltekraft iiberwinden
und den Temperaturgradienten entlang welterwandern. Sle werden dann
erneut und zwar von Korngrenzen eingefangenj erst nach Ubersteilgen



des Blasenradius von einigen 1000 R xonnen sie sich auch von diesen
Hindernissen losreiBien und welter den Temperaturgradienten entlang

zum Brennstoffzentrum wandern, um im gebilldeten Zentralkanal das
Spaltgas freizulassen, Nichols Zf14;7 erwelterte dieses Konzept
quantitativ. Bel einer Riickhaltekraft von ca. 10'4 dyn kann sich eine
Blase nicht durch eine ungerichtete Brown’sche Bewegung von eilner Ver=
setzung losrelfien, dles gelingt nur bel einer gerichieten Bewegung
(z.B. entlang eines Temperaturgradienten bei Oberflichendiffusion als
Transportmechanismus) unter Uberschreiten eines kritischen Blasen=
radius von ca. 670 B, Den zweiten kritischen Blasenradius, bei dem

die Riickhaltekraft der Korngrenze durch die des Temperaturgradienten
kompensiert wird, errechnete Nichols zu 5300 R. Nichols et al, 1‘14;
15, 16;7 bauten dieses Blasenwanderungsmodell zu einem Spaligasfrei-
setzungsmodell filr bestrahlte U02-Brennstébe aus. Wapham Zrlz;7 be=
richtete als erster von der Moglichkeit, daB Gasblasen wdhrend der
Bestrahlung verschwinden konnen. Bestrahlte Proben, in denen durch
Erhitzung nachwelsllich Gasblasen gebildet worden waren, wurden beil
tleferen Temperaturen ( £ lOOOC) einer erneuten Bestrahlung unter=
zogen, Hierbel verschwanden die urspriinglich gebildeten Gasblasen,

was bedeutete, daB das schon ausgeschiedene Gas wieder in Losung

ging, Dlese Feststellung der Wiederaufldsung von geblldeten Spalte-
gasblasen wurde von Ross‘4718471uw.00rnell et al, / 19_/ bestidtigt.
Cornell folgerte aus dleser Tatsache, daf dle von Nichols abgeleltete
Spaltgasfreisetzung unter AuBerachtlassung der Wilederaufldsung der
Spaltgasblasen das Phinomen iberbetont. Elektronermikroskoplsche Unter-
suchungen an Brennstdben, durchgefiihrt von Ross Zr18;7: Cornell et al.
/19 7, Clough et al. /20 / und Coquerelle et al, / 21 /, zelgen eine
ziemlich konstante Blasenkonzentration (10%7 bis 10%7 /om”) eines zieme
lich konstanten Durchmessers ( < 400 R), obwohl die Zentraltemperatur
zwischen 1000 und 2800%C, der Neutronenflus zwischen 10%° und

2.1011'L n/cmaoseo und die Neutronendosis zwischen 301019 und 301020n/cm2
veriierten, Dieser Befund steht im Gegensatz zu den dlteren Uberlegun-
gen, die eine starke Abhingigkeit der Blasenkonzentration und =grdfe
von der Temperatur und dem Abbrand vorhersagen, Neuere Vorstellungen
fir ein Schwell-~ bzw. Spaltgasfreisetzungsmodell, die auf der Wieder=
auflosung der Spaltgasblasen basieren, wurden entwickelt [Té0,21,22,23L7.
Sowohl Matzke Zfé4;7 als auch Nelson 1722;7 folgerten aus ihren Modellen,




daf beil niedrigeren Temperaturen das meiste Gas in dynamischer Ldsung,
hingegen bel hoher Temperatur das melste Gas in Blasen ausgefallen 1st,
Welter folgérte Matzke, daB dle Konzentration an Gas sowohl Iin Blasen
im Korn als auch an den XKorngrenzen linear mit der Bestrahlungszeilt
wichst; diles bedeutet, daf der Sclwellvorgang und dle Gasabgabe Uber
dle Korngrenzen dle gleiche Zeitabhangigkeit haben.

In der Literaturibersicht wurde, der Vollstindigkeit halber, die Bil=
dung und Wanderung von Blasen sowohl im Strukturmaterial als auch im
Kernbremnstoff behandelt. Im engllschen und deutschen Sprachgebrauch
wird zwischen "Pore" (= vold) und "Blase" (= bubble) unterschieden,
Es hat silch eiﬁggfﬁgéert, einen gegzﬁisggénen Hohlraum bellebiger
Gestalt im Brennstoff als "Pore" zu bezeichnen, wenn der Gasdruck
kleiner als der Gleichgewichtsdruck (d.h. der Gasdruck mit der Ober-
fldchenspannung des Bremnstoffes im Gleichgewicht steht) ist. Des-
gleichen bezelchnet man einen geschlossenen Hohlraum meistvkugeliger
Gestalt im submikroskopischen Bereich (@ <1 um) dessen Gasdruck gleich
bzw. gréfer dem Gleichgewlchtsdruck ist als "Blage". Diese Trennung

erlaubt zwischen Kurz- und Langzeiltphinomenen zu unterschelden, Die
Bildung des Zentralkanals und der Stengelkornzone lst zum groften

Tell auf die Wanderung'vorhandener Sinterporen und das Sclwellen und
die Gasfreisetzung mit zunehmendem Abbrand auf die Bildung von
Spaltgasblasen und deren Transport zum Brennstoffzentrum zurlickzu-
flilhren., In systematischer Fortfﬁhrung dieger Einteilung wird der
Begriff "Linsenpore" benutzt,

Nach dieser Definition kbnnen Spaltgasblasen mit dem Gefiigebild-
analysator (s. Kap. 4.4) nicht nachgewiesen werden, da die fotogra-
fische Vergrdferung der Gefligeaufnahmen und dle Empfindlichkelt des
MeBgertites nicht ausreichen, schwarze Flidchenanteile mit @ < 1 ym zu
messen. Welterhin kann mit zunehmendem Abbrand, nach obilger Definition,
nlcht mehr einwandfrel zwischen Pore und Blase unterschleden werden,
da z.B. eine von der Randzone nach innen wandernde Sinterpore auf
ihrem Wege interstitiell geldstes Spaltgas und Spaltgasblasen aufe
nehmen kann (> L pm; p @ 10 atm). Die mit dem Gefligebildanalysator
gemessene leervolumenvertellung enthédlt dann sowohl Poren- als auch
Blasenvolumenanteile, Der Einfachheit halber wird nur von Porositits-
vertellungen bzw. von Verteilungen der Porenvolumenantelle gesprochen.
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In dieser Arbelt wird vorzugswelse der Transport von Fertlgungsporen
zim Zentralkanal untersucht. Welterhin wird versucht, dle Porosltitse
vertellung 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 beriicksichtigt. Wir
haben es demnach vorwelgend mit Poren zu tun und in den nachfolgenden
Kapiteln wird deshalb nur von Poren dle Rede sein.

Herleitung der Gesamtwanderungsgesclwindigkeit

Die Wanderungsgeschwindigkelt der Poren setzt sich aus 3 verschle-
denen Anteilen zusammen, dile hervorgerufen werden

- durch Gitterdiffusion )
- durch Oberflidchendiffusion g der Matrixatome

- durch Verdampfung und Kondensation )

Greift an der Pore eine Kraft an, hervorgerufen z.B. durch einen
Temperatur- bzw., Spannungsgradlenten oder auch durch Wechselwirkung
der Pore mit einer Versetzungslinle bzw. Korngrenze, so lautet dle
Driftgeschwindigkeit in der allgemeinsten Form:

v'= By ° Fp wobel Bp = Beweglichkelt der Pore (2)
FP = trelbende Kraft auf die
Pore

Mit Hilfe der Nernst=Einstein-Relatlon, die die Beweglichkeit mit dem
Diffusionskoeffizienten DP in einfacher Welse verbindet:
D

B. =

P —
b =T k = Boltzmann-Konstante (3)

= Temperatur in C)K

188t sich Gl. (2) schreibens
= = *F (2a)

Nach der Diffusionstheorie [ 6, 25_7 188t sich die Kraft Fp auf dle
Pore auf die Kraft f auf ein eingelnes Atom bzw. Moleklil zurlickfiihrens

/3797 43780 Q¥
Fp = E c () (4)
P L0 £ T dr ‘P
wobel Q = Atom bzw. Molekiilvolumen
§ = Porenradius
r = Brennstoffradius




( %% )P = Temperaturgradient innerhalb
der Pore
Qf = Transportwirme

Q* ist die Transportwirme, die das Molekil mit sich fihrt, wenn es
sich entlang des Gradienten bewegt; dies ist michts anderes als der
Uberschuf der mittleren Energle der driftenden Molekiile iiber die
Enthalpie der umgebenden Matrix. Hieraus folgt:

- Die Transportwdrme Q?, hervorgerufen durch einen Materialtrans-
port, ist von der Art des Mechanlsmus anhidngig. Deshalb ist sie
bel der Giltter-Diffusion (Qa),der Oberflichendiffusion (QS) und
der Verdampfung=Kondensation (Q¥fx) verschieden,

- Q* 1st eine absolute und keine relatlve GrdBe.

- Da bel der Diffusion in der Gasphase dle driftenden von den um-
gebenden Molekillen nicht unterscheidbar sind,ist die Transport-
wdrme Null, Der Mechanismus der Verdampfung und Kondensation be-
inhaltet die Verdampfung der Matrixatome, dle Diffusion derselben
iber die Gasphase und die Kondensation. Da Q' fir die Diffusion
Null ist, ist die Transportwidrme der Verdampfung-Kondensation -
gleich der Verdampfungswidrme AH der Matrixatome.

Flir die Oberflédchendiffusion existieren weder experimentell ge~
messene noch theoretisch fundierte Transportwérmen, es existiert
eine Relation zwischen Transportwarme Qo und der Aktivierungs-
energle QO, welche besagt, daB QO QO ist. Flr die weiteren Be~-
trachtungen wurde QO QO gesetzt.,

Bericksichtigt man die unterschiedliche Warmeleitfahigkeit der
Pore und der sie umgebenden Matrix, so 188t sich der mikroskopi-
sche Temperaturgradient in der Pore ( i )P zu dem makroskopi-
schen in der Matrix ( L ) in Relation setzen /26, 27_7 :



[ 3/2 ( %% ) Oberfldachendiffusion
( -3;“;‘- )P = < ( %I,T- ) Gitterdiffusion (5)
\ 3/2 ( %% ) Verdampfung-Kondensation

Die Porenwanderungsgeschwindigkeit wird nuns

O3 % 3/2

_]?_12 . 4/37 S 9__ am . -

Q0 T (&) (6)
' 1

v =

Der noch fehlende Diffusionskoeffizient 1ldB8t sich iber die Atom-
theorie der nichtgerichteten Diffusion herleiten. Nach Shewmon / 25/
ist der Porendiffusionskoeffizient mit der Sprungfrequenz f; und dem
mittleren Sprungabstand AP der Pore wie folgt gekoppelt:

1 2
Dp = 5T N (7)

Der Porendiffusionskoeffizlent ist vom Transportmechanismus abhidnglgs

a) Beil der Oberflidchendiffusion 1ldB8t sich dle Sprungfrequenz der Pore
auf dile des diffundierenden Molekiils fB zuriickfihren:

o2
_ R
FP B /'(') e (8&)
A

wobel A der Elementarabstand ist, Die Verschiebung der Pore
um AP 188t sich auf die Verschiebung der Molekliile in die
entgegengesetzte Richtung darstellen:

N = }\_.—r____':zj - (%)
LS

Mit dem Diffusionskoeffizienten der Oberflichendiffusion:

1 2

Dy = 73 ,(,).,\ (10a)

( [8 = Sprungfrequenz der Oberflidchenmolekiile)




188t sich Gl. ( 7) wie folgt darstellens

3Dy N0

D =

P 2T oF (1)

b) In analoger Weise lassen sich die entsprechenden Gleilchungen fiir
die Gitterdiffusion angeben:

292
n = Ty 2——-——-—n (8p)
A o= M m?g (9p)
gﬂ,g
Dy = -é— PG . 22 (100)

Setzt man die Gl. (8b ) bis (10b) in Gl. ( 7) ein, so erhdlt man:

3Dy "
D =

c) Beil der Verdampfung-Kondensation gelten die Gl., (9) und (lo) analog
zu denen der Gltterdiffusion, Lediglich Gl. (8) unterscheidet sich
durch die unterschiedlichen Konzentrationen der Matrix- und Dampfe-

molekiiles
4o 3
=S C
= '2—-—-———.2: Q&~5. P—
R = Ik o) S P * 3LS wr  (8)
0O = Volumen der Matrixmolekiile
p = Gleichgewichtsdampfdruck
CD’ CG = Konzentration der Dampf- bzw. Matrixmoleklile
, 0
o= A Loy (9 )

)
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Dy = -é- FVK°7~2 (10c)

Gl. (8¢ ) bis (10c) in Gl. (7 ) eingesetzt liefert den gesuchten
Diffusionskoeffizienten flir den Verdampfungs-Kondensationsmechanismus:

Dp = ~ (7e)

Setzt man nun die Gl., (7a - c¢) in Gl. (6 ) ein, so erhdlt man die
Einzelbeltrdge zir Gesamtporemwanderungsgeschwindigkelt:

30Dy Y - Q. Q

ar
V. = . ( == ) (lla)
0 sz §
%
D, o QG
dT
Yy = —g—g——* - (&) (11b)
kT
. BDwa_Q;p‘AH . (%) (110)
2 k T
mit V=Y, + U, + Uy (11)
wobel 'vb,ZJG,ZZVK =  Porenwanderungsgeschwindigkelt,
o verursacht durch Oberflachen=-
Gitterdiffusion bzw. Verdampfung-
Kondensation
2% = 1172/3 = Zahl der diffundierenden
Oberflichenatome pro Oberflichen-
einhelt
jo = P cexp (- AH/XT') = Dampfdruck

Im Falle der Oberflédchendiffusion ergibt sich die Poremwanderungs-
geschwindigkelt proportional §°'; bei der Gitterdiffusion ist 2%
unabhénglg von § .
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Nach Tab, 1 ist DVK dem Druck Piot umgekehrt proportional. Ist Piot # £(9),

so ist auch D # £(8) und nach G1l. (llc) 1st V', ebenfalls von @
unabhingig. Ist der Druck allerdings gleich 2y/¢ (wobel y die Ober-
flidchenenergle von uo, 1st), so erglbt sich v,
telle Ermittlung von &

festlegen,

Ko: & . Eine experimen=

p = £(9 ) kdnnte somit den Wanderungsmechanismus

Nun gllt es den Beitrag der Einzelgesclwindigkeiten abzuschidtzen.

2.3 Abschdtzung der Einzelbeitrdge zur Gesamtwanderungsgeschwindigkeit

P L L e L T R e e e e e L L L T ™

Fir diese Abschitzung werden 3 verschiedene Abhidnglgkeiten betrach-
tet i Die Gesclwindigkeit als Funktion des Porenradius § , der
Temperatur T (bzw. des Brennstoffradius r) und der Porenform / 28 7.

2¢:3.1 Die Porerwanderungsgesclwindigkeit als Funktion des Porenradius:

Mit den in Tabelle 1 angegebenen Diffusionskoeffizienten und
Materialdaten lassen sich die Gleichungen (lla) bis (lle) zu

-12 1
3 ¢ 10 .
§(cm)

»ocom
% (SGC)

il

(‘laa. )

11

1,84 * 10” (12p)

li

cm
2)(:} ( sec )

!

v (- 8,38 + 107 « 16 (12¢)
VK ' sec ’ : 2

| » Pioy (07 dyn/em”)
vereinfachen; hierbel wurde eine mittlere Brennstofftemperatur von
2000°K und ein Temperaturgradient von 5'103 °k/cm angenommen. Filr
Gl. (12c) missen noch einige Annahmen beziglich des totalen Druckes

in der Pore getroffen werden:

a) Da die Sintertemperatur von 1600°C mit der mittleren Bremn-
stofftemperatur im Reaktor (ca. 1700°C) ndherungswelse tiber-
einstimmt, und die Sinteratmosphidre ca., 1 atm betridght, liegt
der Schluf nahe, Piot = 1l atm zu setzen. Gl. (12¢) wird da-
durch ebenfalls von § unabhdngig und man erhdlt:

By () = 8,38+ 207 (120")



Tabelle 1

Materlaldaten

S

[e]

S

e

= =
qm

-

i

I

5.10° exp (- 120 O0O/RT) om?/sec

0,23 exp ( - 104 6OQ/RT) cma/sec

npe KT M, + ‘
% J"_-éL-" - 5 1/ Ml - E « RT cmg/sec
o ptot 1

n

1,6410%" exp ( - 142 600/RT) dyn/cm-
120 000 cal/Mol = Q

35 000 cal/Mol

142 600 calMol = AH

4,00 ¢ 10720 on

270 g/Mol

4 g/Mol
2,8:107% o
lo3 | erg/cm2
0,3 em

1070%

0,02 W/em °c

[33.7
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b) Ist die Dichte des Bremnstoffes jedoch so niedrig, daB offene
Porositdt vorhanden ist, so erhdht sich der Druck im Brenn-
element bzw. in den Poren, da das Fillgas im Spalt eine mitte
lere Temperatur von ca. 600°C erreicht., Eine Anderung des Gas-
druckes durch Spaltgase blelbt unberiicksichtigt.

Mit T, = 293 %, P, = 1 atm und unter der Annahme, da8 das Gas-
volumen konstant bleibt, gilt: Piot = pO/TO . Tq palt - 3 atm,
Die Poremwanderungsgeschwindigkeit nimmt daher um den Faktor 3

ab:
v (D)o 2,8 . 107 (12¢°?)
VK sec ’

c) Bel den im Reaktor auftretenden hohen Temperaturen kann auch
von der Annahme ausgegangen werden, daB sich der Porenradius
immer so einstellt, dafB Gasdruck und Oberfliachenspannung im
Glelchgewicht sind, d.h. Pioy = Py * 2y/50 . Hier ist y dle

Oberflidchenenergie von UO‘,2 und p, der BuBere Druck (pa = 3 atm).
Somit wird aus Gl. (19¢)

8,38 + 1072
(34 ( cm_ = (120:’:)
VK sec 30 10% 42 ¢ 107/ § (em)

Flir Porenradien < 1072 cm bleibt Gl. (12¢ ’’’) radiusabhingig
und man erhdlt:

6

Sy = 4,2« © (em) * 10

LR
Yk ( Sec (1207*77)

Gl. (12¢°°’) silt auch fiir Poren beliebiger Radien und P, = 0.
Fiir groBe Poren (§> 10"2 cm) wird der Beitrag der Oberflichen-
spannung vernachlédssigbar und Gl. (2¢c’’’) geht in Gl. (12¢'’)
iiber, d.h. wird radiusunabhidnglg.

Ein Vergleich der einzelnen Geschwindigkeitsbeltrige zeigt, daB der
Beltrag der Gitterdiffusion vernachlidssigbar 1st; die iibrigen Bei-
trédge sind in Abb.l aufgetragen. Man erkennt, dafB kleine Sinterporen
(<1 pm) bevorzugt iber die Oberflédchendiffusion und grofie Sinter-
poren (@ >20 pm) bevorzugt liber den Mechanismus der Verdampfung-
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Kondensation wandern. Die Radien der Sinterporen haben Werte zwischen
0,5 und 10 um, Durch Agglomeration der wandernden Poren erweltert
sich dieser Bereich zu hoheren Radien (ca., 50 um). Im Gesamtbereich
wird die Dominanz der Oberflichendiffusion durch die der Verdampfung
und Kondensatlon abgellst.

Die Gesamtwanderungsgeschwindigkeit 148% sich durch die Einzelbel-
trige U, und 2j§K darstellen:

0
; cm - -
w ( sec ) Yot 1ZVK
C 1 60500 C 1l 71700
1 2 4T
=9 e (- ) + exp (- - )
Q 2 - 3/2 dr
T T ptot T T
(13)
mit Piog = Po t 3;- = C3 + ?;
wobel € inem, T in oK oL in SK und p in atm
? > dr om tot
N
und Cl = 3,13 ¢ 10
Cg = 5’)"'8 ° 108
C3 = 3
Cy = 2° 1070 zu setzen ist,

Hlerbei ist jedoch zu beachten, daB zﬁb maximal abgeschitzt wurde,
da Q*(; unbekannt ist,
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[wo] snippiudiog =— .0l

-0l 5=-0l

Mo 0002

EU\XO MO_. ‘§

L (-0l

. 9-0l

| -0l

“lo
33

Porenwanderungsgesclwindigkeit, hervorgerufen durch Ober-

Abb.1

flichendiffusion (Vo) und Verdampfung-Kondensation der

Matrixatome (vVK), als Funktion des Porenradius
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23,2 Dle Porenwanderungsgeschwindlgkeit als Punktion der Temperatur-
verteilung im Bremstoff: ’

Der Temperaturverlauf wird vereinfachend als parabolisch angesehen:

X 2
r
T (r) = T+ = (1- ) (14)
I(,kB I'B
TB =  Bremstoffrandtemperatur
YB = Bremstoffradius
X =  Stableistung
?B = mittlere Wirmeleitfahigkeit

Der Temperaturgradient ergibt sich hieraus zu:

ar ' X
(&) = -5 == (15)
g 2k

Mit den Materialdaten der Tabelle 1 und elner Brennstoffrandtemperatur
von lOTOOC sind die Einzelbeltrdge der Porenwanderungsgeschwindigkedl=
ten filr 2 verschiedene Stableistungen (250 W/cm und 500 W/cm) und 3
verschiedene Porenradien (5'10-50m , 5'10-4bm und 5~10'3cm) errech-
net worden und in Abb.2 aufgetragen. Berlicksichtigt wurde nmur die
Oberfldchendiffusion und der Transport lber den Verdampfungs-Konden-
sations=Mechanismus fir Piog = 1 atm, Flir r = 0 cm wurde willkiirlich
ar/dr = 5%°/em statt 0°K/om gesetzt. Zur Brennstoffmitte nehmen die
Wanderungsgeschwindigkeiten, nach Erreichen eines Maximums, wieder
betradchtlich ab. Dies 1st auf die Abnahme des Temperaturgradlenten
bel nahezu gleichblelbender Temperatur zurlickzufithren. Dies dlirfte
auch die Erkldrung fir Porenanhiufungen in der Ndhe des Bremstoff-
zentrums bzw. Zentralkanals sein,




|9
Sl

104 1 10-4
§[8
]0‘6 h [ 10—-6 J
>
10-8 108 {0 T
10-10 7
10712 1
107 1
10-16 - -
[} \-_
10-18 1 X = 500 W/cm \“ 10-18 1 X = 250 W/cm AR
Vvk: —— p,_= 1 atm Vyk P 1 atm
107201 Vo : —— €=5-107%cm 10-201 Vo : —— €=5-10"%m
Vg i === @=5-10"%m Vo : === @=5-10"%cm
10-2 | Vg t weeene @=5-10"cm 10-2 Vg ¢ eeeees Q= 5-10"5%m
0,0 0,1 0,2 03 0,0 0,1 0,2 0,3
———— Brennstoffradius [ecm] Brennstoffradius [cm]
Abb. 2 Radiale Verteilung der Porermanderungsgeschwindigkeiten, hervorgerufen durch Oberflichen-

diffusion (VO) und Verdampfung-Kondensation der Matrixatome (VVK) fir die Stableistungen
250 und 500 W/cm

-LT-
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Abb. 3 zeigt die gleichen Ergebnisse in der Form ‘$§K/'UB =f (r)
mit dem Porenradius § als Parameter. Diese Auftragung ermdglicht
eine lelchtere tberschaubarkeit der Einzelbeitrige zur Wanderungs-
geschwindigkeits Mit zunehmendem Porenradius nimmt der Beitrag iber
den'Verdampfungs-Kondensations~ProzeB stark zu, hingegen mit zu-
nehmendem Brennstoffradlus merklich ab,

Porenwanderungsgeschwindigkeit in Abhdngigkeit von der Porenform:

Es wird nun versucht, an Hand des experimentellen Befundes zu ent=-
scheiden, ob Gl. (15) in der vollen Lénge zu benutzen ist bzw. ob nicht
Vo P« Pyy
Brennstoffzentrum zu beschreiben. Diese Entscheldung kann man an Hand
der Abb. 11 treffen: Sie zeilgt einen radialen Bremnstoffbereich vom
Hillinnenradius bis zum Zentralkanal, eine Querschnittsaufnahme und
3 Detailaufnahmen des Priiflings L6-l. Diese Aufnahmen sind typisch
flir Kurzzeltbestrahlungen folgender Auslegungsparameter: 'UOQ;

0,85 = DB £ 0,95; X = 650 W/em, t = 2 h bzw. niedrigere Stableistung
und lidngere Bestrahlungszelt. Sie lassen mlt den bisher durchgefithre

ten quantitativen Abschitzungen folgende Interpretationen zu:

alleine ausreicht, die Wanderung der Fertigungsporen zum

- Durch die kurze Bestrahlungszelt existlert noch eine Brenmnstoff-
randzone mit urspringlichem Geflge und urspriinglicher Porenver=-
tellung. Die Sinterporen sind sehr klein (8 < 1 um) und statistisch
vertellt.( Die Bereiche unterschiedlichen Porengehaltes deuten auf
mangelhafte Homogenisierung der Ausgangspulver hin.)

= Nach innen schlieBt sich eine Zone ungerichteten Kornwachstums an.
In dieser Zoneihaben sich dle Sinterporen zu groferen runden Poren
(0,5 pm € g £ 20 pum) vereint., Die statistische Verteilung (unab-
hédngig von dT/dr) deutet auf Brown’sche Bewegung der Poren und bel
deren Zusammentreffen auf Agglomeratlon hin beziehungsweise auf
elne ungerichtete Bewegung von Defektstellen 1m Gitter. Die experl-

mentell ermittelte Porositédtsvertellung zeigti in diesem Bereich
keine Verdichtung (siehe hierzu Abb. 19).




+2 4

10

Vik / Vo

R VVK /VO
=
o

107" 1
1072 1
107 1
X = 250 W/cm
10-% 1 ] X=500w/m
10
.00 01 02 03 0,0 0,1 0,2 0,3

—————= Brennstoffradius [cm]

Brennstoffradius [cm]

Abb.3  Verhiltnis der Porenwanderungsgeschwindigkeiten (Verdampfung-Kondensation/Oberfléchendiffusion)
ilber den Bremnstoffradius fiir die Stableistungen 250 und 500 W/cm
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Im Berelch des gerichteten Kormwachstums wandern die Poren zu
den Korngrenzen und dann bevorzugt an den Korngrenzen entlang
in Richtung Bremnstoffzentrum. Da der Dampfdruck in der Pore
exponentiell von der Temperatur abhidngt, 1lst die Verdampfungs-
geschwindigkeit an der heiBesten Stelle grdBer als die Konden-
satlonsgeschwindigkeit an der kdltesten Stelle der Pore; dies
fihrt zu einer zigarrenformigen Verlingerung derselben. Durch
Agglomeration kbnnen sie an den dem Zentrum zugewanditen heiBe-
ren Korngrenzenflidchen liangliche bzw. zwickeldhnliche Poren
bilden, Nach Abb. 1 erfolgt die Wanderung der Poren in diesem
Bereich sowohl ilber den Mechanismus der Oberfliédchendiffusion
als auch liber die Verdampfung und Kondensation der Matrixatome.
Je nach Temperatur und Radius der Poren dominiert der eine oder
andere Mechanismus. Die experimentell ermittelte Porosltédtsver=
teilung zeigt hier den Beginn der Verdichtung an (vergl., Abb.19).

Die Gleichungen (1la) bis (lle) bzw. (13) gelten exakt nur fiir
kugelige Poren, die ihre Gestalt auch widhrend der Wanderung nicht
verindern. In erster Ndherung lassen sich dlese Gleichungen auch
fiir dié Poren dieses Bereiches énwenden. Unter der Annahme, daf
fir dile Wanderung der Sinterporen der Verdampfungs-Kondensatlong-
proze8 der dominierende ist, berechnete Nichols Zﬁ34;7 einen
Korrekturterm, der die zigarrenfdrmige Verformung in Wanderungs-
richtung beschreibt. Filr U7, wird angesetzt:

VK
?f E- - ® ﬂ e ® [ VT ® -2—
VK Dyx Cq AH —;—F{ P, (cos ©) + P, (cos Q) 3 a} (16)
0
TO = mittlere Temperatur in der Pore
c = 29 o exp ( - 4H ) = Gleichgewichtskonzentration
0 RT P RT / ~ Zentre
der Matrixatome in der Dampf -
phase bel Tp
(VI) =  Temperaturgradient in der Pore
e = Polarwinkel

By (cos ©) = Legendre - Polynom

o = (Vvr* 8/ Tg) « (4H/KTy) < 1



Gleichung (16) ohne das Legendre-Polynom zweiter Ordnung ist
identisch mit Gleichung (1lc). Der zweite Term vergrdBert die
zur Oberfldche senkrechte Wanderungsgeschwindigkelt an der
heiBlen Seite und verkleinert sie an der kdlteren Seite. Dadurch
wird eine Verlidngerung der Pore entlang des Temperaturgradien=-
ten unter gleichzeitliger Porenvolumenkonstanz hervorgerufen. Dile
resultierende, abgeflachte Pore ist oberhalb einer kritischen
GroBe ebenfalls nicht stabil; sie zerfdllt in eine Relhe nahezu
kugeliger Poren, dile alle entlang des Wanderweges der urspriing-
lichen Pore aufgereiht sind. Nichols 1735;7 schitzte diesen
kritischen Radius zu:

3 2
Y .ac TO

9 =
kr 3 W AH » (dT/dr)° (a7)

ab. Mit T = 2000%K, (4I/dr) = 10° °K/em und den Materialdaten
der Tabelle 1 ergibt sich §_, = 20 um,

Der kritische Porenradius, unterhalb dessen keine zigarrenfdrmige
Verlingerung auftritt, wurde zu ’

3%

3 3 Y yox k - Tg
> , (18)
4. (AH)®. (dn/dr)

o
I

abgeschitzt /34 7. Mit T = 2000°K, (dT/dr) = 10° °K/em und den
Materialdaten der Tabelle 1 ergibt sich §f 5 m.

]

Im Bereich der sich bildenden Stengelk5rner.wandern die Poren
hauptsdchlich in Form von plankonvexen bzw. konkavkonvexen Linsen-
poren zum Bremnstoffzentrum und bilden -dort den Zentralkanal
(Detailaufnahme ). Die auf ihrem Wege liegenden Hohlrdume, in
Form von Poren und Korngrenzen, werden aufgesaugt und zum Teil
lédngs der neugebildeten Stengelkdrner zurlickgelassen., Die Wan-
derung der Linsenporen (§ > 5 um) erfolgt nach Abb. 1 hauptsidch-
lich nach dem Verdampfungs-Kondensationsmodell, Da die Porenwan-
derung in der ungerichteten und gerichteten Kormwachstumszone
groftenteils dem Aufbau der Linsenporen dient und dle eigentliche
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Verdichtung des Brennstoffes durch die Wanderung der Linsenporen
erfolgt, wird als Niherung nur der rechte Teil der Gleichung (13)
benutzt:

=

1
VK g platm)  T(%k)Y

v 2y - 20 cexp (- B« (&) (o)

Diese Nﬁherung ist um so mehr gerechtfertigt, werm man die Une
slcherhelt in den Aﬁsolutangaben der'Porenwanderungsgeschwindig~
kelt beriicksichtigt. Diese sind zufﬁokzufﬁhren auf Unsicherheiten
in den benutzten Materialdaten und auf die Beschrinkung elner ein-
zigen Herleitungsmethode., Andere Methoden, die Materialstrime in
Porenbewegungen umrechnen, liefern Relationen, die sich von oblger
geringfligig unterschelden, Die Absolutwerte dilrften um einen Fak=-
tor 2 bis 3 unsicher sein, Ahnliches gilt auch fiir den Beltrag der
Oberfldchendiffusion, wobel hier noch beriicksichtigt werden mus,
daB dleser Beltrag durch Qz = QO maximal abgeschitzt wurde. Eine
Verschlebung der Geraden.vb in Abb. 1 zu kleineren Werten 148t
oblge Ndherung noch ginstiger erscheinen., Die relativ grofien Un=

g (Pyoy = 1 atm) und gy
(ptot = 3 atm) unterscheiden. Es wird Prot = 1 atm gewdhlt; hier-
durch wird Gleichung (19) vom Radius unabhingig und gilt deshalb

ndherungsweise auch fir die Wanderung von Linsenporen,

sicherheiten lassen nicht zwischen iiv

Die Bildung der Linsenporen ist bis heute nur qualltativ erklirbar:
Erste Modellvorstellungen gehen auf De Halas 1736_7 zurick. Wie oben
ausgefiihrt, bilden sich die Linsénporen in der frihen Bestrahlungs-
geschichte durch Agglomeratlon von kleineren Poren an den Korngrenzen.,
Auch Risse kﬁnnen als Quelle von Linsenporen auftreten. Dle Wanderung
der Poren im Temperaturgradienten nach dem Verdampfungs-Kondensations-
Modell und ihre Formstabilitdt wurde in einer neueren Arbeit von Sens
[f3147untersuoht: Durch numerlsche IOsung der Diffuslons- bzw. Trans-
portgleichung fir verschiedene Porenformen mit der Randbedingung; dag
der Gleichgewichtsdampfdruck der Matrix nur flir die Porenoberflédche
gllt, erhielt er Materialstrdme, dle Aufschliisse lber die Stdrung

der Porenform lieferten. In Tabelle 2 sind Jewells 3 der errechneten
Materialtransportgeschwindigkeitén zusammengestellt, Sie lassen sich
am Porenanfang und -ende als Verdampfungs- und Kondensationsgeschwiln-
digkeit des Bremnstoffes und in Porenmitte als Poremwanderungsge-
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schwindigkeit Interpretieren. Aus den Absolutwerten kann man fol-

" gendes schliefen:

« Der Porenanfang, sowohl der kugeligen als auch der tuben -

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

ende, Dies filhrt

a) zu einer Verschmdlerung des "VerdampferiTeiles und zu elner
Verbreiterung des "Kondensations"-Teiles, |

b) zur Verlingerung der beiden Porentypen.

Die Verlingerung der kugeligen Pore fihrt diese in eine tuben-

formige tiber, die sich weiter verlingert und dabei immer lang-

samer wird.

Die diskus-(=linsen)-formige blelibt formstabil; auch ist ihre
mittlere Geschwindigkelt dle groBte aller 3 Porentypen. Dies macht
sie hauptverantwortlich fiir die Verdichtung des Brennstoffes und
die Bildung der Stengelkorner zu Bestrahlungsbeginn,

Die von Sens efrechnete mittlere Linsenporengeschwindigkeit
(siehe Tab, 2) stimmt mit der in Abb., 1 aufgetragenen recht

gut Uberein, | :

Tabelle 2 Materilal-Transportgeschwindigkeiten fiir Poren ver=-
-schledener Gestalt »
(flir T = 2000 °K und (dT/dr) = 5.10° °K/em) /377
Porent orm : ‘Po€§nanfang POfgnmitte POfgnende ‘
10 ~ cm/sec 10 = cm/sec 10~ cm/sec

Kugel 0,5 0,36 0,26
Tubus® 0,5 0,26 0,22
Diskus** 0,81 0,84 0,84

*

Hauptachse //

**  Hauptachse _/

zum Temperaturgradient

zum Temperaturgradient
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%, Berechnung der Leervolumen~ und der Temperaturvertellung

Sowohl die Temperaturverteilung als auch dile Verteilungen der relativen
Poren- und RiBvolumenanteile wurden mit dem Rechenprogramm SATURN=-la [38,527
ermittelt. Mit diesem wird das mechanische und thermische Verhalten von
Brennstdben in Abhingigkelt von der Bestrahlungszelt flir stationdre und
zyklische Bedingungen quantitativ behandelt. Es enthdlt weitgehend den
gegenwidrtigen Kenntnls- und Erfahrungsstand bezliglich der Materialdaten

und Materialphdnomene 3 letztere wurden in einem Arbeltskrels vorgetragen
und in einem KFK-Bericht zusammengestellt / 40 /.

In den nachfolgenden Unterkapiteln wird eine kurZe Programmbeschreibung
und ein Uberblick liber die theoretischen Grundlagen gegeben.

3.1 Berechnung der Temperaturverteilung in Bremnstoff und Hiille
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Die Temperaturverteilung in Hiillle und Bremnstoff ist durch die Vor-
b, UDG der Stableistung X fiir jede
beliebige Zelt gegeben, Von auBien nach innen wird iterativ zuerst

gabe der HﬁllauBentemperatur T

die Hillinnentemperatur, dann der Temperatursprung im Spalt und
schlieBlich die Zentraltemperatur errechnet.

Bel statlondren Wirmestromungsverhdltnissen ist die Temperaturver-
tellung im Hullinnenraum durch dile Wdrmebilanzglelchung

54 qdv=§53odf | (20)

und durch dle Fourilersche Gleichung
J = =k o+ gradT : (21)

gegeben, wobel gllt:

=  Wérmequelldichte GN/cmj)

= Wermestromdichte (w/cme)

=  Volumen (cmj)

=  Oberfliche des Volumens

=  Warmeleitfahigkeit (W/cm °C)
= Temperatur (°c)

H x 7 < . 0
]
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Flir Zylindergeometrie und radialen nach auBlen gerilchteten WarmeflusB
erhdlt man aus Gl. (20) und (21) nach /41, 42_7:

R

g (r)rdr=3 @R) "R~J (ro) . rov (22)
) _
)
und J-—--kg?- | : (21a)

dr

Aus den Gl. (20), (2la) und (22) erhdlt man die Differentialglelchung:

lﬂa

(Jor) =

i

alr) = atv § = = C (crk@@) E.r) (@)

dr

jo7)

r

Man erkennt, daf die radiale Tempefaturverteilung durch den radlalen
Verlauf der Wérmequelldiohte q und der Wdrmeleitféhigkelt k gegeben
ist. Der zylindriéche Brennstab wird in KoaxialZylinder eingeteilt,'
in denen sowohl k wie auch q als konstant angehommen werden; hiler-
durch vereinfacht sich Gl. (23) zus o

¢ &, 1 a
2

- = (2%a)
dr r dr

k

Die Integration dieser Gleichung fiihrt zur radialen Temperaturver-

teilung:
q o ‘
T (r) =~ ;f cr +A+Inr+B (ak4)
K

in der die Integrationskonstanten noch zu bestimmen sind.,

a) Temperaturverteilung in der Hiille:

Es wird vereinfachend angenommen, daB in der Hﬁlle_keine Wédrme produ-
ziert wird (q = o), da von einer evtl, auftretenden y-Helzung abge-
sehen wird, In Gl, (24%) wird das 1, Glied Null, Die Konstanten A und
B lassen sich aus den Randbedinguhgen
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THa=A'1nrHafB ‘ (25a)
ar ‘ A % :

j = = K ¢ i = - K e e (25b)

Ha dr Ha rHa ' 2 rHa

berechnen. In Gl. (24) eingesetzt wird die Temperaturverteilung in der
Hiille:

r

X
T(r)=THa+ TR lnT | (2ka)

Ersetzt man THa durch TM+1 und wahlt TM als innere Temperatur des

duBersten Hohlzylinders, so 1l&Bt sich lber

vl
- 1

Ty = = (r2 2) 21T r dr (26)
M+

1" v
™™

als die mittlere Temperatur des M=-ten (sprich éuﬁersten) Rings Ty

berechnen:
_ X M1
Ty = D1 * E'TkM in v (24a)
r2 r
Ty = Ty + -—-——-—f Va él--——-———————-zM 5 In Wl 7 (262)
2ukM rM+l - rM rM .

kM’ hier die mittlere Warmeleitfahigkeit des &uBersten Ringes, ist eine
temperaturabhingige Funktion,die iteratlv bestimmt werden muB: Man be-

rechnet zuerst den Wert EM mit dem k-Wert,der TM+l entspricht. Mit dem

k-Wert,der dem errechneten TM-Wert entspricht, errechnet man einen

neuen TM-Wert und dies wird solange wiederholt, bis die Differenz zweier
aufelnanderfolgender TM
Mit dem letzten k-Wert wird dann TM berechnet. Dieser Prozef wird fir
die nach innen anschlieBenden Hohlzylinder sukzessive bis zum Hill-

innenradius fortgefihrt.

~Werte kleiner als eine vorgegebene Schranke ist.
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b) Temperatursprung im Spalt:

Hier kann man im Prinzip mehrere Fdlle unterschelden: Ist zwilschen
Bremnstoff und Hillle ein Gasspalt, sc kann men den Temperatursprung
iterativ {ber die allgemeine Spaltgleichung / 43 / errechnen. Tritt
der Bremnstoff mlt der Hiille in Kontakt, so ld38t sich der Temperatur-
sprung - bel Kenntnls der Wermellbergangszahl = direkt berechnen. Da bel
den analysierten Bestrahlungsproben schon vor Erreichen der Nem=
leistung (Loop-Versuchsgruppe 2) bzw. infolge der Spaltgasschwellung
(Mol-TA) der Bremnstoff mit der Hillle in Kontakt trat, wurden fixlerte
Warmelibergangszahlen gewdhlt.

Integriert man die Fourlergleichung (2la), nach Trennung der Variablen,
liber die Spaltbrelte unter Beriicksichtigung der Quellenfreiheit des
Mediums, so wird

k

E . ’

wobel h =(% als Warmelibergangszahl definiert wird (¢ = Spaltbrelte;
k = mittlere Wérmeleitfahigkeit), Die Wadrmestromdichte hingt mit der
im Brennstoff produzierten Stableistung X und dem Hiillinnenradius
entsprechend Gleichung (25b) zusammen.

J= 3%% (25b?)

Der Temperatursprung 4 T in der Kontaktzone, und damit die Brennstoff-
randtempera tur TB’ 148t sich aus der vorgegebenen Warmelibergangszahl
errechnens

X

+ ‘ 7)
Hi ~ .
2t « h rHi

T =

B 'I‘Hi+AT=T

Die Wiarmellbergangszahl 1st nicht bekannt, sie wird als Parameter be~
handelt °

¢) Temperaturverteilung im Brennstoff:

Die Temperaturvertellung im Bremnstoff 1dB8t slch im Prinzip wie dile
der Hiille berechnen, Der einzige Unterschied besteht in der Bertick-
sichtigung der Warmequelldichte des Brennstoffes.
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Die Konstanten A und B in Gl. (24) lassen sich iber die Randbedin-
gungen

. q . .
>
Tp =Ty = TR Ty TAWMTg, *tB (25a%)
(o} .
31%1‘"“"“%/ = e Rl < (250°)
B 2 N1 N1

bestimmen. In Gl. (24) eingesetzt, ergibt sich fiir die Immenrandtem-
peratur TN und die mittlere Temperatur des duBersten Ringes:
2

a. r r
_ N 2 2, 1 ~X C 5w Mel
TN—TI\I—I-l"'Tk;\;(rN-l-l-rN)'{'kNL Y -/ In Ty (24e)

2 2
q T T T
= N 2 2.1 X Nl L N N1
Ty = TN+1*§kN (rpgyp-riy)* iy G -a % )GF - —33 n-7) (260)
P17y N

wobel Ay die mittlere Warmequelldichte und kN die mittlere Warmelelt-
fdhigkeit 1m N-ten Ring ist. Es wird nun wle bel der Hiille Eﬁ iterativ
berechnet, Mit dem T,. entsprechenden kNAWert wird TN am Innenrand des

duflersten Ringes bergohnet. Die iterative Berechnung wird sukzessive
flir die nach innen anschliefenden Hohlzylinder bis zum Zentrum fort-
gesetzt, Hilerbel muB beriicksichtigt werden, daB sich die Randbedin-
gung (Gl.(25b* )) fiir die inneren Hohlzylinder #ndert: Die Beitrige
der Wiarmequelldichte der Hufleren Zylinder zur Warmestromdichte am

AuBenrand des i-ten Ringes entfallen.

N a, '
. X i 2 2 .5
ST P oE (T Ty ( 250°7)

N = Index des ZuBersten Ringes

Die Wdrmequelldichteverteilung ist nach Zfﬁl_7'eine Funktion des iber
die Isotopen gemittelten mikroskopischen Spaltquerschnittes dfiss’ des
Neutronenflusses @ und der Gesamtzahl der spaltbaren Kerne pro Volumen-
einheit Doyog’ ‘

A= e Doy * Opygs * P (28)

(wobel e = 200 MeV = die pro Spaltung freiwerdende Energie).
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Im Falle des schnellen Flusses ist sowohl @ als auch Oriss radius=
unabhinglg. Vernachlassigt man Entmischungseffekte, so ist auch g
radiusunabhidnglg und es gillt nach [739_7 flir die mittlere Warmequell=

dichte des i-ten Hohlzylinders:

_ X+ Sy X 'Sﬁia.. X+ Spq (1-P1)
a4y moo T T W (28a)
0,88 « "F/L /L T P (1-Py) (r, Br?) T
=1~ thsB,1 17 Wae1™
wobei § =  Bremnstoffdichte
Bl im i-ten
9H1 = Dichte der schweren Atome
9th B.1= theor. Dichte des Bremnstoffes Zylinder
E daad 4 .
M /1, = Brennstoffmasse pro Lingeneinheit
§y = 0,88 93 filr oxidischen Bremnstoff

Hieraus ersieht man, daB Porosltdtsinderungen zu Widrmequelldichte=
und damit zu Temperaturidnderungen fihren,

Im Falle des thermilschen Flusses wurde elne solche Kopplung nilcht
vorgenommen, da dle Verhdltnisse viel komplizierter sind, Verursacht
durch den um mehr als zwel Grofenordnungen hdheren Spaltquerschniltt,
tritt in den &uBeren Bremnstoffringen eine bevorzugte Neutronenabe
sorption auf, Dies filihrt innerhalb des Brennstoffes zu einer von der
Anreicherung abhidngigen FluBabsenkung und damit zu einer radiusabhin-
gigen Wadrmequelldichteverteilung. Diese wird porositdtsunabhinglg

in Form eines Potenzrelhenansatzes vorgegeben:

a(r) = @ (a +ar®+axh | (280)

R
- a
wobei die Normierungskonstante Q, iber K/2E=Jr qa (r)ere<dr errechnet
wird (a; = Konstanten). Ry
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Beim Uberschreiten von RiBspannungen infolge thermischer Zyklierung
reifit der Brennstoff auf. Das Rechenprogramm enthdlt ein thermisches

und ein auf der Tangentlalspannung basierendes AufreiBkriterlum:
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tberschreitet die Tangentialspannung einen bestimmten Maximalwert
(30 kp/mma) bzw. Uberschreitet dievﬁnderung des Temperaturgradienten
pro Zelteinheit einen Grenzwert [(JT/Jr)l - (‘ST/JI')QJ . —ZLE> £
und bleibt gleichzeitig die mittlere Bremnstofftemperatur unterhalb
elner kritischen Temperatur, so reiffit der Bremnstoff auf. Das Rif=
volumen selbst wird durch Vergleich der Brennstoff-Ringelement-
fldchen vor und nach der thermischen Ausdehnung berechnet:

F’

1l

(L o’ (180))° (29)

(F"F )' 2
(L+a(r-m1))

- 3
FRiss Riss

P, P = Ringelementfldche vor und nach
der thermischen Ausdehnung

= RiBfléche im Ringelement vor
und nach der thermischen
Ausdehnung .

El
Friss’ PRiss

Nach dem AufreifBen hellen die Risse, z.B. durch Bildung von Linsen=-
poren, teilwelse bis zu einer Grenztemperatur wieder aus, Diese Grenz-

temperatur T, wird im Programm als Parameter betrachtet. Das RiB-

Gr

volumen wird flir T > TGr als Porenvolumen betrachtet und unterliegt

wie dileses der Geschwindigkeitsrelation (Gl.(19) ).
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Flr die Porositdt im i-ten Bremnstoff-Ring gilt:

Sy ,
P, =1 = . (30)
L S tn, 1
wobel 9th 1 und 91 die theoretische bzw. dle tatsdchliche Dichte im l=ten
2

Ring 1st. Die Porositét enthdlt das Leervolumen der Herstellungsporen

und, mit zunehmendem Abbrand (s. Kap. J.4), das der gebildeten Spalt-

gasblasen., Heilen vorhandene Risse aus (fiir T:>TGr), so wird in diesen
Zonen das RiBvolumen dem Porenvolumen hinzugefiigts

F Riss, 1
> - el 3 151
Pi Pi + Fy (31)
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Die Wanderung der so definierten Porositdt erfolgt nach Gl. (19)
unter der Annahme Piot = 1l atm, Im Zeitintervall At wandert vom i-ten
Ringelement zum n&dchst heiBeren (i-l)-ten Ringelement ein Porenanteil
ZSPi:

At
APy = Py (%) il 4 (>2)

und vom nédchst kdlteren (i+l)-ten zum i-ten Ringelement ein Poren-

antell A Pi+1:

At y oy (1T Y

AP =P (t) ¢ g o
i+1 i+1 Ari+l i+l

(23)
(L4 gy (1,1 )

so dafB3 sich nach der Porenwanderung die im i-ten Ringelement verblei-
bende Porositit P‘; zu

* —
Py (b+at) = P, (t) -AP, +4P, (34)

berechnet, wobeli P = die urspringliche Porositdt
Y = die Geschwindigkeit der wandernden
Porositdt (AP)
Ar =  die Dicke
o = der thermische Ausdehnungskoeffizient
des entsprechenden Ringelementes ist.

Ubersteigt die Porositét im immersten Ring einen Maximalwert (80 %),
s0 wird das Ringelement als Leervolumen, d.h. als Zentralkanal erkl‘a‘.;-t,
bzw, einem schon bestehenden Zentralkanal hinzugefligt. Das verblei-
bende Material wird dem nichst duBeren Ring zugeteilt. Ebenso wird

dem Programm eine Minimalporositidt eingegeben, dile sich am experimen=
tellen Befund orientiert (Pmi o = 0,02).

Die Poremwanderung ist stark temperaturabhinglg (°° e Q,'HI); sie
selbst beeinfluBt iiber die porositidtsabhingige Wirmeleltfdhigkeit
wiederum die Temperaturverteilung / 44,4 /s
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2 4
1+ ao T + al‘T

(ay + 8y * 6) o ay

k (T, P) = (1-p77 (35)

T fiir T < 2050°C
| 2050% rir T = 2050%

A

mit @

]

Kons tanten

)
il

Infolge Poremwanderung, d.h. zunehmender Verdichtung des Brennstoffes,
und Zentralkanalausbildung nimmt die Brennstofftemperatur ab (siehe
Kap. 5.3 und 7.1); diese Anderung wird iterativ errechnet: Mit der
urspriinglichen Temperaturverteilung wird eine Porositdtsvertellung
errechnet,der eine bestimmte Endverteilung der Temperatur entspricht.
Mit dem arithmetischen Mittel aus Anfangs- und Endverteilung der Tem=
peratur wird eine neue Porositdtsverteilung ermittelt. Dies wird so-
lange fortgesetzt, bis zwischen dem errechneten und dem fiir das Zeit-
intervall benutzten Mittelwert hinreichende Ubereinstimmung besteht.

Schwellen des Brennstoffes
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Mit zunehmendem Abbrand werden sowohl feste als auch gasfdrmige Spalt-
produkte gebildet. Die festen Spaltprodukte kbnnen sowohl durch Ein-
lagerung 1n der Bremmstoffmatrix als auch durch Ausscheidungen in
metallischer und oxidischer Form zu Bremnstoffschwellen filhren. Die
gasformigen Spaltprodukte, urspriinglich ebenfalls in der Matrix geldst,
kdnnen sich mit UberschuBleerstellen vereinigen und sich als Spaltgas-
blasen ausscheiden. Blasenbildung und -wachstum filihren zum sogenannten
Spaltgasschwellen., Obwohl belde Schwellvorginge gemeinsam auftreten,
wird hier nur der letztgenannte untersucht. Er fihrt zu einer Volumen-
vergroferung des Bremnstoffes '

V (t+dt) =V (t) » (L+ 8dt) | (36)

und, unter der Voraussetzung der Massenkonstanz, zu einer lokalen
Porositédtszunahmes '

$ 1
PP=1-Q-P) 775 5% 1)
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B8 ist dile Gassclwellgeschwindigkelt, sie wird dem Programm in der
Form B8/q = S (T) tabellarisch eingegeben,

Die Beriicksichtigung der Spaltgasschwellung fithrt (siehe Kap. 6) zur
lokalen PorositdtserhShung im Berelch der Stengelkornzone., Die Wan-
derung der neugebildeten Porositdt wird ebenfalls, entgegen den in
Kape. 201 geschilderten komplizierten Vorgingen (wie Erzeugung an Ver=
setzungen, LosreiBen, Auffangen an Korngrenzen, LofSreifen, Transport
zum thermischen Zentrum; Wiederauflasung der Blasen; Oberfléachendiffu=
sion als dominierender Transportmechanismus flir kleine Radien) mit
Gl. (19) beschrieben. Dies stellt, da auch Piot = 1 atm angesetzt
wird, eine grobe Nzherung dar. Es wird kelne isotrope Volumenzunahme
angenommen. Die Sclwellung in axialer Richtung wird vernachlissigt,
dieser Antell wird dem in radialer und tangentialer Richtung hinzu-
geschlagen.

I

AZ Az’
(38)

Ar L+ 8 Ae)2 o A

Il

Die Gl. (38) stellen die Ausdehnung einer Bremnstoffscheibe in axialer
und radialer Richtung infolge Gasschwellung dar (B* =( (1+8 °A“c)l/3
- 1)At™ = lineare Gasschwellgeschwindigkeit). Das Ringelementvolu-
men nimmt demnach bel Blasenvolumenzunahme nur in radialer Richtung zu.
Bel der Blasenfreigabe zum Zentralkanél tritt eine Volumenkontraktion
nur an der dem Zentralkanal zugewandten Seite des Ringelementvolumens
ein. Dies fihrt zu elner Verlagerung des Bremmstoffes in Richtung Hiille,
damit verbunden zu einer Abnahme des radialen Spaltes und einer Zunahme
des Zentralkanalradius. Diese Verlagerung kommt zum Stillstand, wenn
der Bremnstoff mit der Hulle in Kontakt tritt. Die Gasschwellung filhrt
dann zu einem "pulsierenden" Bremstoff: Die lokale Porositdtszunahme
in der Stengelkornzone, durch die Wanderungsgeschwindigkeit (Gl. (19) )
begrenzt, fithrt zur Verkleinerung und die Blasenfreigabe zur VergriBe-
rung des Zentralkanals, Uber die Zeit gemittelt dndert sich letzterer
nicht, Die Spaltgasfreigabe fiihrt zur Druckzunahme des Gases im Zentral-
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4, Experimentelle Bestimmung der radialen Leervolumenvertellung
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Die Bestrahlungseinsdtze werden nach dem Einsatz im Reaktor im Ab-
klingbecken zwischengelagert, wobel sich die Lagerzeit nach der
Aktivitst der Stébe, d.h. nach ihrem Abbrand richtet. Anschliefend
werden sle in die HelBen Zellén transportliert und demontiert. Die
separierten Brennstab-Priiflinge werden zuerst elner zerstorungs-
frelen Nachuntersuchung zur Festlegung der Trennschnitte unterworfen.
Hierzu gehdren. Die HuBere Vermessung,das Anfertigen eilner Betatron-
durchleuchtung und eines y-Profiles eines nichtwandernden Radio- ‘
Nuklides. Parallel hierzu besitzt man meistens eln Stableistungs-
profil, welches aus Thermoelement-Anzelgen wdhrend der Bestrahlung er=
rechnet wurde. Hat man also Aussagen Uber das Stablelstungsprofil
und die Bremnstoffstruktur (Ausbildung von radialen und tangentialen |
Rissen, Lage und Form des Zentralkanals), so kann man die Lage der
einzelnen Schnittebenen festlegen. Abb. 5 zeigt typische Nachbestrah-
lungsergebnisse des Priflings L3 und den Schnittplan fir die zer-
stOrende Nachuntersuchung.

Anhand des Schnittplanes werden den Prﬁflingen fir die keramografilsche
Nachuntersuchung mit schnellaufenden Diamanttremnscheiben (1,5 mm
Brelte, 225 mm Durchmesser, 20 m/sec Schnittgeschwindigkeit)Proben
von % bils 20 mm Lange entnommen. Eine solche Probe besteht aus eilnem
Edelstahl-HUllrohr und dem Bremnstoff (UO, bzw. (U,Pu)Oa). Zur Warme-
abfuhr und Bindung des hochradiocaktiven Trennstaubes tauchen die
Scheiben in Wasser ein, welches umgepumpt und uUber ein Tuch- oder ein
Zentrifugalfilter gereinigt wird., Um das Ausfallen von'Partikeln aus
dem zerkliifteten Bremnstoff zu verhindérn, werden die Proben nach
vorheriger Entgasung mit flissigem Araldit-GileBharz im Vakuum gefestigt.
Beim Beliiften des Rezipienten driickt der Umgebungsdruck das GleBharz,
von der offenen Stirnséite her, in dle Rlsse des Brennstoffes.

4,2 Probenpriparation

B - R L L L

Zur metallografilschen Préparation wurden die ausgewédhlten Proben mit
Araldit D in einheitliche Formen eingebettet (31,7 mm Durchmesser und
19 mm Hohe). Das Vorschleifen erfolgte auf SiC-Papler der Kornung 220.
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Da die angeschliffenen Poren und Risse des stark zerkliifteten Brenn-
stoffes SiC-Partikel und Flissigkelt aufnehmen konnten, wurde eine
erneute GleBharz-Einbettung vorgenommen. Beim welteren NaBschleifen
wurde SiC~Papier der Kdrnung 320, 400 und 600 verwendet,

Das Polieren erfolgte auf Vibrationsgerdten, Die Poliergeschwindigkelt
wurde so geregelt, daB dle Probe ruhig lief und sich um ihre eigene
Achse drehte; als optimale Geschwindigkeit wurden ca. 6 Probenumldufe
pro Minute gefunden.

Das Ziel des Polierens bestand darin, fiir die quantitative Analyse
reelle Oberflichen zu erzeugen, d.h. deren RiB- und Porengehalte re=-
produzierbar und richtig zu erfassen. Zu diesem Zwecke wurden 4 ver-
schiedene Poliermlttel getestet:

(1) Tonerde Nr. 1 plus Diamantpaste (Kornung 3 um)
(2) Tonerde Nr, 1

(3) Tonerde Nr. 1 plus H,0, (Vol.-Anteile 5:1)
(4) Tonerde Nr. 1 plus Cro, (Gew.-Anteile 20:1)

Tonerde Nr, 1 + CO3 erwies sich fiir das Polieren von U0, und (U,Pu)o2
= sowohl in bestrahlter als auch in u.nbestra.hlter 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 gesdubert
und einer Ultraschallrelnligung unterzogen. Letztere erwles sich als
nicht erforderlich, da keine Riickstinde des Pollermitiels in den Poren
und Rissen vorhanden waren.

Zur Bestimmung der Strukturzonenradien ist es zweckmdBig, die Brem-
stoffproben zu dtzen, Hierzu eignen sich verschiedene Methoden Zrﬁ6;7.
Wir benutzten ein chemisches Atzmittel der Zusammensetzung:

HNO, (65 %) - 80 ml
Hy0, (30 %) - 20 ml
H20 - 10 ml

welches sich sowohl fiir die Atzung von U0, als auch von (U,Pu)0,

eignet. Nach dem Atzen ist das Geflige liber den gesamten Probenquer-
schnitt gut sichtbar.
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Sowohl die RifB~ als auch die Porenvolumenverteilungen wurden auf
fotografischem Wege gefunden ZGMZJZ Abb, 6 zeigt einen typischen
Querschnitt eines U02-Brennstab-Prﬁflings (Nr. 3-29-AG-3) nach
der Bestrahlung im FR 2. Es ist deutlich der Zentralkanal, die
Stengelkornzone und eine Zone mit dem urspriinglichen Gefilge zu
erkennen. Radiale Risse tellen den Bremnstoff in einzelne Segmente.
Zur Ermittlung der RiBvolumenverteilung wurde von einem solchen
Querschnitt eine fotografische Aufnahme in ca. 75-facher Vergrije-
rung angefertigt. In dilese wurden, vom Zentrum aus, konzentrische
Kreise eilngezeichnet und die Schnittléngen dieser Kreise mit den
Rissen von Hand ausgemessen und auf die Kreisumféhge bezogen. In
Abb, 7 ist die RiBfldchenverteilung des in Abb. 6 dargestellten

Querschnittes als Treppenkurve aufgetragen.

1 mm

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

(UO2 poliert mit A1203 + Cro3)
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Abb. 7 Radiale Rif= und Porenvolumenverteilung des Priiflings-
abschnittes 3«29-AG=3

Flir eine belieblg kleine Schichtdicke stellt die RiBflidchenvertellung
auch die RiBvolumenvertellung dar. Mehrere Messungen in verschiedenen
Ebenen der gleichen Priiflingsprobe ergaben die gleilchen Verteilungen.
Dies fihrt zu dem SchluB, daB dle RiBflédchenverteilung mit der RiB-
-volumenvertellung der bestrahlten Bremnstofftablette identisch ist.
Es gilt:

Fp Vg
PLUR T T (%9)
B B wobel FR = RiBflache
FB = Brennstoff-Flidche
VR = RifBvolumen
Vg = Brennstoffvolumen (einschl.

RiB= und Porenvolumen)

Die in Abb. 7 dargestellte RifBfldchenvertelilung des Brennstabquer-
schnitts 3=29-AG=3 lst also identisch mit der Rtiolumenverteilung+)
der bestrahlten Bremmstofftablette.

Anmerkung: Es sollte genauer "Verteilungen der RifSvolumenanteile" heiBen,
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Die Bestimmung der radilalen Porositidtsverteilung erfolgte durch

elektronische Auswertung von Schliffbildern nichtgerissener Brem-
stoffbereiche beziiglich des Porengehaltes. Von einem Querschniit
wurden bis zu 3 radiale Brennstoffbereiche vom Hiillinnenradius bis
zum Zentralkanal ausgewdhlt. Die Bereiche wurden in 200-facher
Vergroferung fotografiert und die Einzelaufnahmen zu sogenamnten

"Panoramasufnahmen" zusammenmontiert. Abb. 8 stellt im oberen Teil

eine solche Fotomontage dar (Priifling 3-29-AG-3).
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Abb, 8 Radiale Porositdtsvertelilung des Priiflingsabschnittes

3=29-AG~3
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Das Filmmaterial der Negative trégt die Typenbezelchnung 23 D 56
und DIN 10-12 (Agfa-Gaevert). Die Gradation der Abziige war normal
und spezial (Agfa-Lupex-Papier Ll).

Der Flichenanteil der schwarzen Poren auf hellem Untergrund (Brenn-
stoff) wurde durch elektronische Ausmessung mit einem Gefiigebildana-
lysator ( G B A ) (Quantimet der Fa. Metals Research Ltd., Cambridge)
bestimmt, Der GBA besteht (Abb.9 ) aus einem Epidiaskop, einem
Mikroskop, zwel eingebauten Fernsehkameras mit Bildwandlerrohre,
einem Monitor und der elektrischen Verarbeltungselnhelt nebst Digi-
talanzeige und Drucker. Die Messung des Porengehaltes mit der Mikro-
skopeinrichtung direkt an den prédparierten Proben muBte aus mehreren
Grinden entfallens : (1) eventuelle Strah-
lenschiédigung der Linsen, (2) eventuell mangelnder Kontrast auf den
Probenoberflidchen. Aus diesen Griinden wurde der aufwendigere Weg iber
die fotografischen Arbeiten und deren Auswertung ilber die Epidiaskop~-
einrichtung gewdhlt. Das zu untersuchende Blld wird in der Blildwandler-
Rohre (Vidicon) auf einer elektrisch leitenden Platte, dle mit einer
Halbleiterschicht (Sb 83) iiberzogen ist, fokussiert., Diese Schicht
gndert je nach Helligkeit der Bildpunkte (es sind 312,5 x 480 Bild-
punkte) ihren elektrischen Widerstand, Jeder Bildpunkt ist somit fiir
‘den kameraseltig abtastenden Elektronenstrahl unterschiedlich durch-
ldssig, d.h. es entsteht ein der Helllgkelt proportionales Ausgangs-
signal, Mit einer geeignet elngestellten Schwelle kOnnen schwarze
Poren auf hellem Untergrund flichenmdBlg, d.h., auf einé bestinmte ein-
geblendete Bildgrofe bezogen, quantlitativ erfaft werden,

Abb, 2
Gefligeblldanalysator
mit Milaroskop- und
Epidiaskopeinrichtung
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Die Treppenkurve in Abb. 7 und 8 stellt die mit dem GBA gemessene
Porenflidchenverteilung des Priiflings 3-29-AG-3 in der Flidche dar,
Sie ist, nach dem Delesse-Prinzip/ 48 7/, identisch mit der Ver-
teilung des relativen Porenvolumenanteils, Es gllts

FP VP
P Fy Vg | (40)
Vo + V
P = P +p, = S (41)
B
mit P2 =  Porenvolumenantell
( = Porositit)
P = Leervolumenanteil
VP =  Porenvolumen
FP =  Porenfliche

Fotografisch wie elektronisch wurden Poren bis herab zu 1 um Durch-

messer erfalt.

Leervolumenbllanz

L S A ey

Die Ieervolumenbilanz beinhaltet den Verglelch des Gesamtleervolumens
vor der Bestrahlung mlt dem nach der Bestrahlung gemessenen, Elne solche
Bilanz wird durchgefilhrt in Kape 4.6 zur Ermittlung der optimalen
Prédparationsmethode und in Kap. 6.3 zur Deutung der radialen und
axialen Leervolumentransporte. Das Gesamtleervolumen eilnes Brennstab-
abschnittes belleblger Hohe setzt sich aus dem radialen Spalt Vsp‘
zwischen Brennstoff und Hlille, dem Zentralkanal V

z und dem Poren~ und
Rigvolumen (V, und VR) im Brennstoff zusammen:

vV =V

sp F Vgt Vg vV | (42)

Da die Bestrahlungsexperimente zur Zeit dileser Arbeit schon abgeschlos-
sen waren, konnte der Porengehalt der Bremnstofftabletten vor der Be-
strahlung nicht mit dem GBA ermlttelt werden. Fir Jede Tablette war
aber die relative Bremnstoffdichte Dy = PB /8 th ( gth’ 9B = theor.,
wirkliche Brennstoffdichte) aus Volumen- und Gewichtsmessungen bekamnt,
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s0 dafB nach
Vp
DB=1-1>=1-;,—1; | (43)

dle Porosltat bzw, das Porenvolumen berechnet werden komnte,

Nech der Bestrahlung liegt eine Porositédts- und RiBvolumenverteilung
im Bremmstoff vor. Ein volumetrisch gemitteltes Leervolumen wird
durch Einteilung des Bremnstoffes in 6 bis 7 Ringelemente wie folgt
errechnet:

. F
i — 2 2 P/R
VHR = "(rnl' ri)oklo R (44)
n n
z V; + I V%
_ - 1=l i=1 , (15)
V, +V, = 5
R-P I -( ° - ) +h
a z
. wobel Tys ri+l = Radien des i-ten
Ringelementes
r, = BremstoffauBenradius
r = Zentralkanalradius
h = Hohe des Brennstab-
abschnittes

n

]

Zahl der Ringelemente
Die HGhe des Brennstababschnittes wurde willkiirlich zu 10 mm gesetzt.

Das Spaltvolumen vor der Bestrahlung wurde den Herstellungsberilchten
entnommen, das Spalt- und Zentralkanalvolumen nach der Bestrahlung
wurde durch Vermessen der préparierten Brennstababschnitte unter dem
Mikroskop in den Helfen Zellen gewonnen,
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k.6 Ermittlung der optimalen Priparationsmethode
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Die optimale Schliffprédparationsmethode 1ldft sich liber die Leervolus
menbilanz ermitteln, Unter der Annahme, daB beim Einsatz im Reaktor
keine axilalen Leervolumentransporte stattfinden, und auch kein nennens-
werter Belitrag zum Leervolumen hinzukonmt, sollte das Gesamtleervolumen
elner Bremmstabprobe vor der Bestrahlung gleich dem nach der Bestrahlung
sein, Diejenige Prédparationsmethode, dle die beste Ubereinstimmung
liefert, ist dile optimale Methode,

Der erste Schritt bestand darin, fiir die 4 mdglichen Poliermittel

dle optimalen Polierzeiten zu ermitteln. Quantitativ wurden diese
Untersuchungen an nichtbestrahlten Proben durchgefithrt und die Er-
gebnisse auf bestrahlte Proben libertragen, wo sie qualitativ besté-
tlgt wurden. Abb.lO glbt die mit dem GBA gemessenen Porositdten einer
unbestrahlten Eichprobe (U02) fiir die beiden Poliermi%tel Tonerde

Nr. 1+ Cr03 und Tonerde Nr, 1+ Hy0 wieder. Sowohl die Porositdt wie
auch die Schliffgiibe ist eine Funktion der Pollerzeit. Fiir Polierzeiten
grofer 20 min (Tonerde + Cr03) bzw, 40 min (Tonerde + HéOe) dndern sich
die gemessenen Porositdtswerte nicht mehr, d.h, fir das jewellige Po-
liermittel sollte dies die "reale" Porositdt sein. Die Poliermittel
Tonerde und Tonerde + Diamant lieferten auch nach léngerer Pollerzeit
kein Plateau. Dieses Ausscheldungskriterlium liefl die letztgenannten
Poliermittel als ungeeignet erscheinen. Der Vollstidndigkelt halber
wurden aber die Leervolumenbilanzen mit den 4 Poliermitteln durchge-
fihrt. Folgende Pollerzeiten wurden gewdhlt:

Tonerde + Diamant ¢ 180 min
Tonerde : 150 min
Tonerde + H‘ao2 : 40 min
Tonerde + Cro. H 30 min

>
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& | {1)  Tonerde Nr. 1 plus CrOg.
\ {2) Tonerde Nr. 1 plus Hy0;
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Abb. 10 Abhingigkeit der Porosltdt von der Polierzeit
(unbestrahlte Eichprobe)

Abb, 11 zeigt den Querschnitt eines Priiflings (Nr. 3-29-CG-3) nach den
4 yerschiedenen Pollerverfahren, Vom optischen Eindruck her kann man
die beiden Pollermittel unter a) und b) wegen der zahlreichen Aus-
briiche ausschlieBen. Zwischen c¢) und d) muB die quantitative Auswer-
tung entscheiden., In Tabelle 3 sind diese Ergebnisse zusammengestellt.
Aus den Herstellungsdaten wurde ein mittlerer Leervolumenantelil in
der Hohlzylindertablette von 7,1 % errechnet. Dieser Sollwert wurde
mit dem aus den gemessenen Rifi~ und Porenvolumenverteilungen gewonne-
nen Mittelwert verglichen., Mit dem Polliermittel 13.1203 + (‘:1:*03 ergab
sich die beste Ubereinstimmung.

Tabelle 3 -Verglelch der errechneten und gemessenen Leervolumina
des Priflings 3-29-CG-3

Polierverfahren relativer Ri8- u. Porenvolumenanteil (%)
gemessen errechnet

Diamantpaste > 25,5 7,1

Al,04 25,5 Tl

Al05 + 10, | 10,9 7,1

.15.1203 + C::'O3 8,3 7,1




Prifling:.
3-29-CG-3

c.) 20 202 d.) A23 + CO3

]
1 mm

Abb, 11 Querschnitt des Priiflingsabschnittes 3=-29=CG=3 nach
verschiledenen Pollerverfahren

Dér hiler durchgefilhrte Vergleich kann nur dann zu einer Ubereinstimmung
fihren, wenn

= keine axlalen Materlaltransporte stattgefunden haben,
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- kein Leervolumen vorgetduscht wurde (z.B. durch Ausbriiche bzw.
durch Auflosung oxidischer Einschliisse von Sr und Ba bei der
nassen Schliffpridparation),

- die mit dem GBA gemessene Porositdt (Nachwelsgrenze fiir die
Porendurchmessersl pm) die Gesamtporositédt darstellt.

Die gleichméBige Ausbildung des Zentralkanals iiber die gesamte Stab=
ldnge und die Leervolumenbilanz deuten darauf hin, daB keine axialen
Transporte statigefunden haben, Der Priifling 3-29-CG3 hatte einen
mittleren Abbrand von ca. 25000 MWd/t M, 80 daB der volumetrische
Anteil der oxidischen Einschliisse von Sr und Ba vernachlissigt werden
kann, (Der volumetrische Anteil aller oxidischen und metallischen
Ausscheidungen wurde zu < 0,8 % abgeschdtzt.) Die in Abb. 7 darge=-
stellte Leervolumenvertellung lé8t sich In der Form (1-P) als Dichte~
verteilung interpretieren,

Tabelle 4 Vergleich errechneter und gemessener Leervolumenanteile
verschiedener Bremmstoffproben

RiB- und Porenvolumenanteil(%)

Geschichte Proben=Nr. Material gemessen errechnet
1 uo, 4,5 4,0
unbestrahlt 2 uo, 4,9 5+5
‘ 3 UO2 6,0 6,8
4 UO2 11,2 10,9
elektrisch geheizt 5 uo, 3,4 3,5
bestrahl 6 Uo, 8,3 7,1

et e 1us 2 | ’ ’

7 U0, v 7,2 6,7
eplitherme FluB 8 (U,Pu)o, 11,9 11,4

Das Poliermittel A1203 + CrO3 wurde an den verschiledenen U02- und
(U,Pu)O,~Proben getestet (siehe Tabelle 4):




- Die Proben Nr. 1 bis 4 wurden kaltgepre8t und bei 1600°C unter
Ar/5 %-He-Atmosph}a‘re auf verschiedene Dichten gesintert. Sie
waren 1 bzw. 2 mm hoch, hatten einen Durchmesser von 5 mm und
zelgten einheitliche Dichten iber den gesamten Querschnitt.

Die Bremnstoffdichten wurden durch Volumen- und Gewichtsmessun-
gen ermittelt und die Porositdten nach GL. (43) errechnet.

- Probe Nr. 5 wurde von Freund und Sari in einer neuentwickel-
ten Anlage direkt elektrisch geheizt/ 49 /. Sie zeigte einen
kleinen Zentralkanal, der durch Porenwanderung hervorgerufen
worden war. Die Dichte wurde liber dle Auftriebsmethode In HQO
mit und ohne Zaponlack bestimmt und die Porositdt nach Gl. (43)
errechnet.

- Die Proben Nr. 6 und 7 sind aus verschiedenen Priiflingen des
gleichen Kapselversuchseinsatzes (3-29-CG-3 und 3-29-AG-3).
Sie wurden im thermischen FluB bis ca. 25 000 MWd/t M bestrahlt.
Die Querschnittsaufnahme der Probe Nr., 7 zelgte gegenilber der
Probe Nr., 6 weniger Ausbriiche und dadurch eine bessere Uberein-
stimmung mit dem errechneten Wert. Letzterer wurde aus den Her-
stellungsdaten gewonnen,

- Probe Nr. 8 (1l7b-Mol 7A-9-6/3) wurde im BR 2 unter Cd-Abschir-
mung zur Simulation eines schnellen Flusses bils ca. 35 000 MW/t M
bestrahlt, Die Ausgangszusammensetzung war 20 % Pu0,, und 80 %
uo, (80 % U-235 im Uran); der Brennstoffquerschnitt war oval,
der Brennstoffrand zackenartig ausgerissen und der Zentralkanal
auBermittig. Eine Ubereinstimmung war hier am wenigsten zu er-
warten., Die Untersuchung an diesem Querschnitt war in der Tat
zufdllig , da dieser Bremnstoffabschnitt, wie sich in Kap.

6.2 herausstellte, keinen axialen Materialtransport zeigte.

Die Prédparationsmethode mit Tonerde Nr., 1 + Cx'o3 als Poliermittel,
verbunden mit einer Polierzeit von 40 min exwiles sich fiir Vibrations=
gerate als optimal. Es wurden hohe Schliffgiliten und reale Porosi=
tdten erzeugt. Die Abweichungen der in Tabelle 4 aufgelisteten Werte,
ungerechnet in % th.D,., sind < 1 %,
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5. Vergleich von errechneten mit gemessenen Leervolumenverteilungen an

kurzzeltig bestrahlten Priiflingen

Die Auswertung beziiglich der Rif= und Porenvolumenvertellung wurde an 5
Brennstabproben def He=Loop=Versuchsgruppe 2 durchgefilnrt. Sie zeigen eine
stufermelse Anderung der Bremnstoffstruktur und stellen damit elnen re-
préasentativen Querschnitt dar,

Die Auslegungs- und Herstellungsdaten sowie die Bestrahlungsgeschichte der
untersuchten Priiflinge sind im KFK-Bericht 1521 ZTBO_7'dokumentarisoh ZU=
sammengestellt. Es sollen hier nur die wichtigsten Daten angefilhrt werden:

Hiillmaterial X8CrNiMoVNb 1613 (Werkstoff-Nr. 1.4988)
Brenns tof f ~Zusammensetzung uo, (7,5 Gew.=% U-235 im Uran)
Brennstoff-Form Tabletten (Zylindermantel geschliffen)
Brennstoff-Dichte 89 - 93 % th.D.

Bestrahlungszeit ‘ 2h 3 24knh;

Stableistung 380 - 645 W/cm

HillauBentemperatur 460 - 510%

Die Bestrahlung erfolgte im Zentralloop des FR 2.

Die Eingabedaten filir das Programm finden sich in Tabelle 5 und auf den ein-
zelnen Abbildungen (siehe Abb., 14 = 19). Die Rechnungen wurden durchgefilhrt
flir einen thermischen FluB mit einer FluBabsenkung im Brennstoff von 30 %.
Der Bestrahlungsablauf wurde fiir alle Priiflinge als nichtzyklisch angenom=
men. (Die Bestrahlungsgeschichte des Priiflings L6 umfa8te 2 Zyklen,) Die
Wirmelibergangszahl flir die Kontaktzone Bremnstoff-Hillle wurde als Parameter
behandelt,



Tabelle 5 Programmeingabedaten fiir
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dle Berechnung der Leervolumenverteilung kurzzeitlg bestrahlter Brennstabpriiflinge / 40, 50_7

Ausgangsgeometrie der Hillle
und des Brennstoffes
Zahl der konz, Ringe

T = 6,0 mm; N = 20

Ht © 5,0 mm; 1

Ha

r. = 4,95 m; N = 50

S Ba

BL = 0,0 mm;

Herstellungsporositét;

P = 01078 (1_22-2)} 0,103 ([6'3)

Bes trahlungsgeschichte, bestehend aus Zelt-~
punkt, Stableistung, HiillauSentemperatur,
Kihlmitteldruck, Gasdruck und schnellem

Neutronenflufl
theoretische Dichte 0,090 (16~2) ; 0,095 (L6-1)
0,072 (12-1) 3 3, = 10,95 &/em’
E-Modul und Poisson-Zahl der Hille | E = 16 000 kp/mi%; % = 0,3 t | T | R P, s
= S (h) { MW/em) (c)l| (atm) (a.tn)(n/omaseo
Wirmeleitfihigkeit der Hillle T (%) K (W/en’C)
(XBCINAMOVED 1613) 20 0,151 Lez-2
100 0,159 0,0 0. | 20, | 20, 1. 0.
% &gg 0,15 380. | 470. | 30. 1. o.
100 0,193 2,23| 380, | 470. 30, 1. [+8
ggg g:g% 2,3 0. | 20, | 30. 1. 0.
700 0,250 163 .
Integraler linearer thermischer 7 (%) « (oc-l) 0,0 0. 20, 30, 1. 0.
Ausdehnungskoeffizient der 20 0,0 " 0,1 | 430, | 460, 30, 1. 0.
Hille 100 0,157 + 10 1,95| ¥30. | 460, | 30 1 0
200 0,167 + 107, ’ . . ' : .
300 0,171 + 107, 2,1 0. | 20, | 30. 1. 0.
400 0,174 « 107,
500 0,176 + 10, 4 16-2
600 0,178 + 10~
700 0:180 . 10:;:3 0,0 0. | 20. | 30. 1. 0.
800 0,187 + 10 0,1 | 530. | ¥60. | 30. 1. 0.
E-Modu). und Poission-zahl des 2 0,33 530, | 460, | 0. 1 O
Brennstoffes E = 16 000 kp/mn"; ¥ = 0,3 0,54] 565, | #60., 30. 1, ['N
- - - S 0,70{ 565. | 460. | 3o0. 1. 0.
Wirmeleltfdhigkelt des a, = 0,461:10-7; a, = 0,282+10 0,801 515. | u60. 30, 1. o.
Brennstoffes (U0,) &, = 10,8 H = 0,0218 2,0 | 515, | 0. 30, 1. o,
ay = 0,926 in0l. (K2) 2,1 | o. | 20. | 30. 1. o.
Integraler linear thermischer 16-1
Ausdehnungskoeffizient des ay = 7,14189‘10'5+5,855-1o' T (°c'1) 0,0 0. 20, 30, 1, 0.
Brennstoffes 0,1 | 650, | 460, 30. 1. 0.
- 0,33] 650, | 460. 30, 1, 0.
Porenwanderungsgeschwindigkelt U(mh) - 1,98'1013.'1‘ }/Qe.xp( ZlTZOO) %I‘r_ o3| &0 460 0 § o
max, und min, Porositédt ’ d * * ¢ ¢
- Poax ™ 0,8 ; Poin = 00 0,6 | 680, | 460, 30, 1, 0.
T 3o 0,72| 640, | 460. 30, 1, 0.
Warmelibergangszahl h = 1,0 W/cm 200 (L6-1) 2,0 | 640, | 460, 0, 1. o.
ho= 0,75 W/en™C  sonst 2,1 | o, | 20. | 30. 1, o.
Thermische Wdrmequelldichte~ ao = 1,0 3; a, = 1,7 I3-1
verteilung a, = 0,0 in Gl. (35b) 0,0 0. 20, 0. 1. 0.
0,1 | ¥70. |260. | 30. 1, 0.
Ribedingung: 2 0,25| 470, | 260, 30, 1, 0,
2; Sh :ﬂsibi;::iumi Prise T 20 M0/ 0,33 | 490. | 360, 30, 1, 0.
Thermisches e 1 o 0,6 | 490, |360. | 20. 1. o.
3 (Tgg*Tp,,) < 1000C 0,68 600, | 500, | 30. 1. 0.
1 & &£ € 1,13| 600, | 500. | 30. 1. 0.
TG, -
At dr/y Ty 1,22] 550, |[500. | 30, 1. o.
mit €. 6 =5 %c/m 24,3 | 550, |500. | 30, 1. 0.
24,4 0. 20, 30, 1. 0.
RiBausheilung Typ = 2200%  (16-1)
2100%  (13-1)
T,  (16-3, 12z-2, 16-2)
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Radilale Verteilung der RiBvolumenantelle

0 5T e o € 150 KR ¢ G D ) O3 KO0 €5 G B KOO o) WS G0 0% D 638 TR0 D ) ST G OO R i D G G R R 4D R G €

Abb, 12 zeigt 4 der untersuchten Querschliffe. Der Priiflingsquerschnitt
16-3 dhnelt dem I2z-2 und wurde deshalb nicht abgebildet. Der Quer-

schliff I2z-2 zeigt ein mehr oder minder unregelmdBiges Aufreiflen des
Bremnstoffes. In den Priiflingsabschnitten L6-1 und L3-1 verlaufen die
Risse bevorzugt in radialer Richtung und miinden in einen Zentralkanal.

12z-2 L6=2

L3=-1

Abb, 12 Querschliffe der untersuchten Brennstababschnltte
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Beim Uberschreiten von RiBSspamungen infolge thermischer Zyklierung
reiBt der Bremnstoff auf. Dles geschah bel den untersuchten Prif-
lingen mindestens zweimal, elnmal beim Einfahren des Priiflings in

den laufenden Reaktor und zum zwelten Mal beim Herausfahren. Das
AufreiBen beim Aufheizen diirfte von auBen nach innen erfolgen, da infolge
der unterschiedlichen thermischen Ausdelmung der Ringzonen, Thermospane
mungen bevorzugt in der AuBenzone auftreten. Die RiBausbreltung belm
Abkiihlen diirfte von innen nach auBen erfolgen. Abb. 13 zeigt ein
Brennstoffsegment eines Priiflings der gleilchen Versuchsgruppe
(8~2-122-2/4), Nach 13,5 d Bestrahlungszeit ist nur noch ein keil-
formiger Riss in der AuBenzone sichtbar; die urspriinglich vorhandene
Fortsetzung des Risses bls zum Zentralkanal ist nicht mehr vorhan-

den. Dies deutet darauf hin, daB Rlsse im Berelch der Stengelkorn=-

zone aushellen konnen. Das Ausheilen kann an Hand der Abb. 12 und 13
wie folgt gedeutet werden:

(a) Die Risse kinnen als Quellen von Linsenporen, dle das Rifivo-
lumen zum Zentralkanal transportieren, auftreten.

Daneben existiert eine modellméBige Vorstellung:

(b) Flr Temperaturen T.>TPL (wobedl TPL = Plastizitétsgrenze) schlieBen
sich die Risse spontan.

Die Abbildung 12 1d8t keine Interpretation nach Modell (b) zu, wenn
men flir die Plastizitidtsgrenze einen Wert von 185000 zugrundelegt ZfSL;7.
Es existileren keine Risse, dle vom Bremnstoffrand ausgehen und in Be=
relchen dieser Temperatur enden. wdhl aber sieht man Risse, dle durch
Linsenporen abgetragen werden. (Unberiicksichtigt sind solche Risse und
Linsenporen, bel denen man dle zeitliche Reihenfolge nlcht eruleren
kann,) Als Ausheiltemperatur TGr der Risse wird die Temperatur, dile

dem duBersten Radius der Linsenporen entspricht, angenommen.

Die radialen Vertellungen der RifSvolumenantelle wurden nach
der in Kap. 4.3 beschriebenen Methode ausgemessen und in den Abb, 1k

bls 16 aufgetragen., Ausbriiche, wie sie Abb, 12 (Priifling 16-2) zeigt,
wurden selbstverstindlich nicht berlicksichtigt; auch wurden keine
tangentialen Risse vermessen, Die Verteilungen zeigen alle dhnlichen
Verlauf, ndmlich vom Brennstoffrand zum Zentrum eine stetlge Zunahme
des Rifvolumens.
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Zusammensetzung U0, (7.5% U-235)

20 Ausgangsporositat 7.8°%
Mittl. Stableistung 380 W/cm
Bestrahlungszeit : 23 h
Mittl. HiillauBentemp. : 470°C
Wiarmeiibergangszaht: 0.75 W/cm?2 °C

10}

/errechnet mit SATUR%gemessen
0 r R l | i 1
0.5 0.4 0.3 0.2 0.1 0
Brennstoffradius [cm] <«——

a) Priiflingsabschnitt I2z-2
Zusammensetzung : U0, (75% U-235)

20+ Ausgangsporositat :  10.3% :
Mittl. Stableistung : 430 W/cm
Bestrahlungszeit i 2h
Mittl. HillauBentemp.: 460°C ’
Warmeiibergangszahl: 0.75 W/em?2 °C

10} /

gemessen
errechnet mit SATURN
0 1 ]

0.5

04 0.3 02 0.1 0
Brennstoffradius [cm] <-——

b) Priiflingsabschnitt L6-3

Abb, 14 Errechnete und gemessene radiale RiBvolumenverteilung

der Priiflingsabschnitte L2z-2 (a) und L6-3 (b)
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Zusammensetzung @ U0, (7.5% U-235)
20 Ausgangsporositat : 9.0 %

Mittl. Stableistung : 535 W/cm

Bestrahlungszeit 1 21h

Mittl. HillauBentemp.: 460°C

Wiarmeiibergangszahl :  0.75 W/cm2°C
10+

-~ |

errechnet mit SATURN

—— Relat. Rissvolumenanteil [%]

| -gemessen
0 ‘l ! I\ I |
0.5 04 03 0.2 0.1 0
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a) Priiflingsabschnitt L6-2
Zusammensetzung :  UO9(7.5% U-235)
20 Ausgangsporositat :  72%
Mittl. Stableistung 545 W/cm
Bestrahlungszeit : 244 h
Mittl. HillauBentemp.: 510°C
Warmeiibergangszahl: 0.75 W/ecm2°C
10 /
v
errechnet mit SATURN
' gemessen
0 L L ) L
05 04 03 02 01 0

Brennstoffradius [em]<e——

b)  Priiflingsabschnitt I3-1

Abb, 15 Errechnete und gemessene radlale RiBvolumenvertellung
der Priiflingsabschnitte L6-2 (a) und I3-1 (b)
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Zusammensetzung @ UQ,(7.5 % U-235)
20+ Ausgangsporositat 9.5 °%
Mittl. Stableistung : 645 W/cm
Bestrahlungszeit v 21h
Mittl. HillauBentemp.: 460 °C
Widrmeiibergangszahl: 1.0 W/cm2°C
10} y
/
/,
S e errechnet mit SATURN
0 o —_—— T ! ! !
0.5 0.4 03 0.2 0.1 0

Brennstoffradius [cm] <e——

Abb., 16 Errechnete und gemessene radiale RiBvolumenvertellung
des Priflingsabschnittes ‘L6-l

Im Rechenprogramm wird angenommen, daf der Bremnstoff, wenn eine der
beiden in Kap. 3.2 aufgefilhrten Rifbedingungen anspricht, der Bremn-
stoff in hinrelchend vielé Kelle radial aufreiBit, Es wird hierbel
keine Annahme getroffen, ob dile RiBausbreitung von auBen nach innen
oder umgekehrt erfolgt. Ein Aufreifien des Brennstoffes kann nach [T39_7
nur durch Ubergeng von der Brehnstabphase 1 (freistehender ungerisse=
ner Brennstoff und freistehende Hiille) in die Phase 2 (freistehender
vallig‘oder tellweise gerissener Brennstoff; freistehende Hiille) er-
folgen., In der Phase 2, wie auch in der Phase 3 (druckloser Kontakt
zwlschen Bremnstoff und Hiille) ist Ausheilen der Risse mdglich. Bel
den Priflingen I2z-2, I6-3 und 16-2 fand keine RiBausheilung statt;
fir die Priiflinge L3-1l und IL6-1 wurde die RiBaushediltemperatur zu
2100 bzw. 2200°C angenommen (siehe thermische Analyse in Kap. 5.4).
Die Risse werden fir T > TGr als spontan ausgehellt betrachtet; das
urspriingliche Rifvolumen wird zum Porenvolumen hinzugefiigt (siehe
Gl. (31) )und unterliegt wie dieses der Transportgleichung (19), In
dieser Phase ist der Brennstoff nur in der "kalten"AuBenzone aufge-
rissen. Das AufreiBen beim Abkiihlen erfolgt wiederum nur beim Uber=
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 Bremnstoff und Hiille unter Bildung eines Kontakt-
druckes stattfindet., In dieser Phase wird der Bremnstoff als riffrel
betrachtet, so daB der Ubergang von 4 nach 1 mdglich wird, Das in
der Phase 4 zu Null gemachte RiBvolumen wird gespeichert und beim
Ubergang von der Phase 1 nach 2 abgerufen und dem AbkithlriBvolumen
hinzugefiigt. Der Bremnstab durchléuft so nacheinander vom Aufheizen
bis zum Abkihlen die Phasen 1, 2, 3, %, 1 und 2,

Die errechneten RiBvolumenanteile sind in den Abb. 14 bis 16

als Kurven eingetragen. Die Abb, 1l4a, b und 15a geben die RiBvo-
lumenverteilungen der Priiflinge 12z-2, L6-3 und L6-2 ohne RiBaus-

hellung wieder. Es kann sowohl experimentell als auch rechnerisch
nicht zwischen den Aufheiz- und Abkilhlungsrissen unterschieden wer-
den. Zwischen den vorhergesagten und den gemessenen Verteilungen er-
gibt sich eine gute Ubereinstimmung.

Beim Priifling L6-1 (Abb. 16) haben sich die Grenzen des Programms
gezeigt. Mit den Eingabedaten der Tabelle 5 (hohe Stableistung,

sehr kleiner Spalt) erfolgte kein AufreiBen beim Phasenwechsel. Dies
war nur mit einer modifizierten Bestrahlungsgeschichte moglich, bei
der die Aufhelzgeschwindigkeit gleich der Abkihlgeschwindigkelt ge-
wdhlt wurde (20 W/em /0,1 h). Die thermische Ausdehnung des Brenn-
stoffes und das "Restrain" der Hiille war so groB, daB im zentralen
Bereich Brennstoffringe axlal weggequetscht wurden, d.h. Material
verloren ging. Das Rifvolumen der AuBenzone wurde in dlesen Bereich
hinein extrapoliert. Die errechnete Kurve zelgt weilterhin bei

r = 0,5 cm einen Wendepunkt, der auf die Ausheiltemperatur zurlick-
zufilhren ist. Rechnerisch kann man zwischen AbkilhlriBvolumen und
AuBenrifBvolumen unterscheiden, experimentell 1st dles leider nicht
moglich. Die Bestrahlungszeit hat hier nicht ausgereicht, ein to=
tales Aushellen der Risse fir T > 220000 herbeizufiihren. Auch Abb. 15b
bestdtigt diesen Sachverhalt. Die Ausheiltemperatur von 2100°C sollte
bel r = 0,22 cm liegen, In der rechnerisch ermittelten Kurve geht der
Wendepunkt ebenfalls verloren.

n

Der Priifling 16 wurde entgegen der in Tabelle 5 angegebenen Bestrah=-
lungsgeschichte nach 24 min wieder aus dem Reaktor herausgefahren;
die Bestrahlung wurde am darauffolgenden Tag fortgesetzt. Testrech-
nungen haben ergeben, daf sowohl die radialen RiB= als auch die
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Porenvolumenverteilungen von der Zahl der Zyklen unabhingilg waren.
Geringe RiBvolumenzunahmen im Bereich der AuBenzone von ca. 10 %
lagen innerhalb der Rechenungenauigkeit.

Flir das Rifivolumen ist in erster Linie die GroBe des urspriinglich
zur Verfigung stehenden Spaltvolumens mafBgebend. So dlirfte bel klei=
nem Spaltvolumen und nledriger Stableistung die Rtiolumenverteilung
von der Bestrahlungszelt und der Zyklenzahl unabhidngig sein, Die
RiBvolumenverteilung erweist sich als eindeutige Funktion des ur-
springlichen Spaltvolumens. Das urspriingliche Spaltvolumen hat sich
nach der Bestrahlung, bis auf einen verschwindenden Restspalt, total
in RiBvolumen umgewandelt, Eine hohe Stableistung und eine ldngere
Bestrahlungszeit beeinflussen Uber die Zentralkanalausbildung und
RiBausheilung (siehe auch Kap. 6.1) sowohl den absoluten Betrag des
RiBvolumens als auch dessen radiale Verteilung.

Radiale Porositidtsvertell
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Von den in Abb., 12 dargestellten Querschnitten, nebst dem des Prif-
lingsabschnittes I6~3, wurden 3 radiale Bremnstoffberelche ohne Risse
ausgewdhlt und in 200-facher Vergroferung fotografiert. Die herge-
stellten "Panoramaaufnahmen" wurden nach der in Kap. 4.4 beschriebe-
nen Methode beziiglich des Porengehaltes elektronisch ausgewertet.

Die gemessenen Porositdtsverteilungen (= Treppenkurven) werden in
den Abb. 17 bis 19 mit den errechneten verglichen,

Da der Brennstoff schon wdhrend des Hochfahrens, d.h. bevor die
nominelle Stableistung erreicht war,mit der Hiille in Kontakt trat,
wurden dem Programm fixlerte warmeﬁbergangszahlen eingegeben. Sie

sind Eingabewerte, die varilert werden konnen, da man sie nicht genau
kermt. Das gleiche gllt flir die WHrmeleitfdhigkeitswerte des UOE’ die
nur auf + 8 % genau fiir Temperaturen > 1400°C bekannt sind, Auch 1H8t
sich die Absenkung der Wdrmequelldichte nicht exakt angeben. Auf diese
Unsicherheiten wird im nachfolgenden Kapltel 5.3 noch genauer einge=
gangen, Es wurde dle Wermeleitfshigkelt filr UOp nach Schmidt /55 7/
und eine Wirmequelldichteabsenkung von 30 % (a¥o /ofaR = 0,7) zugrunde-
gelegt, Somit trat nur noch der Wirmeillbergang im Spalt als freler
Parameter auf., Dieser wurde so gewdhlt, daB optimale Ubereinstimmung
zwischen Experiment und Theorie auftrat. Die in Abb. 17 bis 19 ange~
gebenen Werte liegen innerhalb der von Schmidt [752;7 angegebenen
Streubreiten und stimmen mit dort angefiihrten Literaturwerten iberein.
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Zusammensetzung @ U0, (75% U-235)
20 Ausgangsporositdt : 7.8 %

Mittl. Stableistung : 380 W/cm

Bestrahlungszeit : 23 h

Mittl. HillauBentemp.: 470 °C
Wdrmeiibergangszahl :  0.76 W/em? °C

—— Porositdt
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| A — |
| errechnet mit SATURN
:-——rad. Spalt
!
|
0 + + + +
05 0,4 03 02 01 00
Brennstoffradius [em] «——o
a) Priflingsabschnitt I2z-2
Zusammensetzung :  UOp (7.5% U-235)
20 Ausgangsporositdt : 103 %
Mittl. Stableistung 430 W/cm
Bestrahlungszeit 21 h

Mittl. HillauBentemp.: 460 °C
Widrmeiibergangszahl 0.75 W/em2 °C

! : ‘gemessen

——
10F

errechnet mit SATURN
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b) Priiflingsabschnitt L6-3

Abb, 'ljz Errechnete und gemessene radlale Porositdtsverteilung
der Priiflingsabschnitte 12z-2 (a) und L6-3 (b)
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b) Priiflingsabschnitt I3-1
Abb. 18 Errechnete und gemessene radiale Porositidtsverteilung

der Priflingsabschnitte 16-2 (a) und L3-1 (b)
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Abb, 19 Errechnete und gemessene radialekPorositétsverteilung
des Priiflingsabschnittes L6-1

Die Bremmstabquerschnitte I2z-2 und L6-3 zeigen keine Verdichtung

im zentralen Bereich (s. Abb. 17a und b). Eine Stablelstung von

430 W/em und eine Bestrahlungszelt von 2 h sind nicht ausreichend, um
eine radiale Porositdtsanderung herbeilzufiihren. Im zentraleh Be=-
relch fand wohl eine Agglomeration der Sinterporen,aber keilne Ver-
dichtung statt. GroBere Schwankungen in den Treppenkurven sind auf
mangelhafte Homogenisierung der Ausgangspulver zurickzufiihren
(vergleiche Abb. L),

Eine Erhdhung der Stableistung auf 535 W/cm bel gleicher Bestrah-
lungszelt fihrt, zumindest rechnerilsch, zu einem Porositdtsanstieg
im zentralen Bremnstoffbereich. Da die Brennstabprobe gerissen ist,
finden sich in diesem Berelch Haufungen wandernder Poren an diesen
Rissen. Eine Mittelung der Porositdtswerte liber einen Bereich von
cae. 0,9 mm fihrt ebenfalls zu elnem lelchten Porositidtsanstieg im
Bremnstoffzentrum,

Abb, 19 zelgt die Porositidtsverteilung des Priiflings I6-1, die auf
eine deutliche Porenwanderung zurickzufiihren ist (X = 645 W/cm,
t = 2 h). Dle Linsenblasen haben im Brennstoffzentrum einen
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Zentralkanal mit einem Porositdtsanstieg zu diesem hin hervorgerufen.
Zwischen unverdnderter AuBenzone und Zentralkanal fand eine merke-
liche Verdichtung statt. Eine dhnliche Verteilung zelgt auch der
Priifling I3=1 (Abb. 18b) fiir eine niedrigere Stableistung und eine
erhohte Bestrahlungszelt (X = 545 W/em; t = 24,4 h). Bei einer Stab-
leistungserniedrigung von ca. 15 % muB die Bestrahlungszelt verzwSlf-
facht werden, um eine #hnliche Porenverteilung hervorzurufen. Dles
ist verstdndlich, da die Porerwanderungsgeschwindigkeit exponentiell
von der Temperatur und das transportierte Porenvolumen linear von
der Zelt abhingt (siehe Gl. (19) und (32) ).

Optimale Ubereinstimmung zwischen Experiment und Theorie wurde durch
Vorgabe bestimmter Wirmelbergangszahlen zwischen Brernnstoff und Hiille
erzielt. Dadurch lilegt die Temperaturverteilung im Bremnstoff fest
(siehe Abb., 20). Da keine Zentraltemperaturen wihrend der Bestrahlung
gemessen wurden, kann leider nicht festgestellt werden, ob die der
Porenwanderung zugrundegelegten Temperaturen real sind. Hierzu sind
besser instrumentierte Bestrahlungsexperimente notwendig. Dle Erhdhung
der Warmelbergangszahl von 0,75 auf 1,0 w/cm2 %c bei 645 W/cm Stab-
leistung deutet auf eine Druckabhingigkeit dieser Zahl hin, wie sie in
ZT50_7'festgestellt wurde, Ungeachtet der Anpassung an das Experi-
ment kann aus der Ubereinstimmung der Porositidtsverteilungen ge-
schlossen werden, daf das zugrundegelegte Porenwanderungsmodell die
Vorgdnge bel Kurzzeltbestrahlung richtig wiedergibt 1753;7.'

Thermische Analyse

L Y e L Ll L T

Unter thermischerAnalyse versteht man dle Ermittlung des sich zelt=
lich dndernden Temperaturprofils und die Zuordnung von aus out=-of-pile=
Messungen gewonnenen Temperaturen und Strukturzonenradien., Die ther-
mische Analyse ist Voraussetzung fir das Studium der Porenwanderung.

In Abb., 20 sind die Temperaturprofile der hiler untersuchten Priiflinge
zusammengestellt, Flir die Stababschnitte I12z-2, L6-3 und I6-2 unter-
scheiden sich die Temperaturverteilungen zu Beginn und am Ende der
Bestrahlung kaum (max. Abwelchung der Zentraltemperaturen - 4°C).

Erst bel Ausbildung eines Zentralkanals nimmt die Zentraltemperatur
merklich ab. Flir die Priiflinge IL6-1 und L3-1 sind sowohl die Anfangs-

als auch die Endwerte aufgetragen.,



- 63 -

3000

el6-1 OL3-1
A616-2 +L2Z-2
X L6-3

25004

2000

————s= Temperatur [ °C]

1500+

1000+

500 T T T T
01 0,2 0.3 0.4 0.5

— = Brennstoffradius fcm]

Abb. 20 Berechnete Temperaturprofile der Brennstababschnitte

Es wurde der Versuch unternommen, den aus den Schliffbildern ent-
nommenen Strukturzonenradien aus out-of-pile~Experimenten gewonnene
Temperaturen zuzuordnen und dlese mit den errechneten zu vergleichen,
Die Strukturzonen wurden durch Atzen der Schliffe (siehe Kep. 4.,2)
sichtbar gemacht. Die Gefligebilder zeigten keine ausgeprigten Stengel=-
korngrenzen; dle Radien wurden den vom Zentralkanal ém weltesten ent-
fernten Linsenblasen zugeordnet, Ordnet man den #uBeren Radien der
Stengelkornzone und der Rekristallisationszone 1750 + 50°C ZT54, 55,
56_/ bzw. 1350 + 50°C /54, 55, 57_7 zu, so erh#lt man die in Abb.21
wiedergegebene Diskrepanz, Die Bestrahlungszelt ist zu kurz, um die
Ausbildung der Strukturzonen bel diesen niédrigeanemperaturen her-
vorzurufen., Eine Ubereinstimmung zwischen den gemessenen und errech~
neten Werten ldB8t sich erreichen, wenn man flir das Auftreten der
Linsenporen 2100 - 2200°C und fiir die Rekristallisationszone 1600

bis 1750°C 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 Priiflingen der He-Loop=Versuchs-
gruppe 2 durchgefiihrt wurde, flihrt zu folgenden Ergebnissen ZTSQ;7:

- Die Temperaturgrenze der Stengelkornbildung nimmt fiir gleiche
Bestrahlungszeiten mit steigender Stableistung ab.

- Die Temperaturgrenze der Stengelkornbildung nimmt bei konstan-
ter Stablelstung mit stelgender Bestrahlungszelt stetig ab.

- Dile Temperaturgrenze der Kormwachstumszone ist bel konstanter
Bestrahlungszeit von der Stableistung unabhingig.

Ein Vergleich zwischen errechneten und gemessenen Strukturzonenradien
tiber die oben zugrundegelegten Temperaturen von 1750 bzw. 135000 sollte
sinnvoller an ldnger bestrahlten Priiflingen durchgefihrt werden.

Als ein typisches Beispiel dient hier Abb. 22. Der untersuchte Priifling
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(3-29-AG-3) gehdrt einem anderen Bestrahlungsexperiment an und besltzt
folgende Spezifikationen: UOy; $= 88 % thuDes ry, = 7,4 mn; d = 90 um;
T = ¥53°%; X = 535 W/em; t = 133 d3 F = 25 000 Mid/t Me. Die gemesse-
nen Strukturzonenradien und dle entsprechenden Temperaturen sind mit
ihren Fehlerfldchen eingezeichnet. Das Temperaturprofil wurde hier
nicht mit dem Rechenprogramm SATURN, sondern einem dlteren, genannt
TEPRO, ermittelt. Die Warmequelldichteverteilung wurde mit dem Zell-
programm WIMS / 58 7/ berechnet und in Form einerParabel dritten Grades
dem Programm eingegeben. Flr die Warmellbergengszahl h = 0,55 W/om2 °c
ergab sich beste Ubereinstimmung zwischen zugeordneten und errechneten
Temperaturen, Der Zentralkanal konnte ebenfalls illber ein einfaches

Verdichtungsmodell errechnet werden,
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Die Parameterstudien sollen veranschaulichen wie kritisch das Tem-
peraturprofil im Brennstoff bzw. die Poremwanderungsgesclhwindilgkeit
und damit die Porositidtsverteilung von den eingzelnen Parametern Wirme-
leitfdhigkeit, Warmequelldichteverteilung und Warmelibergang zwischen
Brennstoff und Hille abhidngt., In der Literatur werden flir die W&rme-
ibergangszahl Werte zwischen 0,25 und 2 w/cm2 °c angegeben /52 7.
Die Wdrmeleltfdhigkelt des UO2 ist flr hohe Temperaturen nur auf

+ 8 % genau bekannt und fiir die Wirmequelldichteverteilung wird eben-
falls eine Unsicherhelt von + 10 % angenommen. Es soll nun untersucht
werden, wie sich dlese Unsicherheiten auf dle obengenannten Vertel-

lungen auswirken,

Flir dle Parameterstudien wurden die Eingabedaten des Priiflings L3-1
benutzt. Flir das Verstidndnis der nachfolgenden Betrachtungen wurde

in Abb. 23 die Zelt als Parameter benutzt. Man kann sehr gut verw
folgen, wie dle Porositiatsumvertellung das Temperaturprofil und damit
die Poremwanderungsgesclwindigkelt beeinfluBt. Nach elner Aufheilzzelt
von 0,75 h stellt sich das abgebildete Temperaturprofil einj diesem
entspricht die nebenstehende Verteillung der Wanderungsgeschwindigkeit.
Wahrend der Aufheizphase hat noch keine Porositdtsumvertellung statt-
gefunden, Mit zunehmender' Bestrahlungszeilt erfolgt im zentralen Be-
reich eine Porositidtszunahme, die erstaunlicherweise das Temperatur-
profil und somit auch die Wanderungsgeschwindigkeit kaum beeinflufit
(nicht eingezeichnet). Erst die Ausbildung eines Zentralkanals er=
niedrigt die Zentraltemperatur merklich und mit dieser die Wanderungs-
geschwindigkedt,

In Abb. 24 wurde die Wirmelibergangszahl h im Kontaktfall als Parameter
gewdhlt, Es ist aufgetragen die Temperaturverteilung zu Beginn der
Bestrahlung (gestrichelte Linien) als direkte Folge des unterschied-
lichen Widrmelibergangs und nach einer Bestrahlungszeit von 24 h (durch-
gezogene Linien). Die Endtemperaturverteilung ist nicht nur von h,
sondern auch von der GroBe des Zentralkanalradius abhidnglg. Der Endver-
teilung entspricht die gegenilberliegende Geschwindigkeitsverteilung.
Flr verschiedene Warmellbergangszahlen erhidlt man verschiedene Tempera-
turprofile und Geschwindigkeitsverteilungen ; letztere unterscheiden
sich um mehrere Grofenordnungen voneinander.
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Abb, 2



Eingabedaten wie fir L3-1 und t=24 h
Parameter : h [w/cm2 oC |

05 a% o3 07 o 5,0 o ¥ a3 0 [

Abb., 24 Temperatur, Porenwanderungsgeschwindigkeit und Porositdt als
Funktion des Brennstoffradius mit der Warmelibergangszahl als

Parameter

In Abb. 25 wurde die Warmeleitfdhigkeit des Bremnstoffes und die
Wadrmequelldlchte in den angegebenen Fehlerbreiten als Parameter
benutzt. Anderungen der Wirmeleitfdhigkeit um + 8 % beeinflussen
die Porosititsverteilung sehr stark. Die Anderung der Warmequell-
dichte, es wurde hier das Verh#ltnis qmin/qmax um + 10 % variiert,
wirkt sich hingegen nicht stark auf die Porositatsverteilung aus.
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AbschlieBend kann gesagt werden, daB sowohl die Wdrmeleitfdhlgkelt
des Bremnstoffes als auch die Wdrmelibergangszahl die Temperaturver-
tellung und tlber diese die Porositdtsverteilung sehr stark beeln-
flussen. Mit den in der Literatwur liblichen Warmelibergangszehlen

(h = 0,5 bis 1,5 W/om %) lassen sich Temperaturverteilungen berech-

nen, deren Zentraltemperaturen um mehr als 200 ¢ differieren. Bezliglich
der rechnerischen Festlegung z.B. der Stengalkornzone (mit l750° c)

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

6., Vergleich von errechneten mit gemessenen Leervolumenverteilungen an

langzeitlg bestrahlten Priflingen

Das Bestrahlungsexperiment Mol-7A beinhaltet die Bestrahlung elnes Sileben-
Stab-Bindels im Zentralloop des BR 2. Ein Cd-Schirm absorbilerte die ther-
mischen Neutronen, so daf innerhalb des Loop-Einsatzes ein schnell-epither-

misches Neutronenspektrum herrschte.

Die 7 StHbe waren wie folgt angeordnet: Stab Nr. 1 in zentraler Position,
die Ubrigen 6 punktsymmetrisch und in gleichem Abstand zu Stab Nr. 1. Die
Untersuchungen wurden nur an Stab Nr. 3, stellvertretend fiir die ZuBeren
Stdbe sowle an Stab Nr. 1 durchgefiihrt.

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

45 000 MWd/t Me. Die Bestrahlungsgeschichte unfafte 13 Zyklen unterschied-
licher Dauer. Die Auslegungs-, die Herstellungs- und die Bestrahlungsdaten
sind im KFK-Bericht Nr. 1522 / 59 / dokumentarisch zusammengefaBt. Die
wilichtigsten Daten sind:

- Hillmaterial X8CrNiMovNb 1613
(Werkstoff-Nr, 1.4988)
- Bremnstof fzusammensetzung UO2-PuO2

(20 % Puo,, 80 % U0, mit
80 % U-235)

- Brennstoff=Form Tabletten
- Brennstoff-Dichte 88,2 % th,D.

- Bestrahlungszeit 3335 h

Weitere Eingabedaten fiir das Rechenprogramm sind in Tabelle 6 aufgefiihrt.
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Tabelle 6 Programmeingabedaten filr dle Berechnung der Leervolumenverteilung der langzeitbestrahlten Brennstabpriiflinge [ 40,5?

Ausgangsgeometrle der Hillle Bestrahlungsgeschichte, bestehend aus Zeit=
und des Brennstoffes P T 2,62 m; Tya 3,0 mmj N =20 punkt, Stableistung, HiillauBentemperatur,
zahl 4 r., =0,0 mn; v, =2,5.mm; N=95
er konz. Ringe Bi Ba Kiilhlmitteldruck, Gasdruck und schnellem
Neutronenflu
Herstellungsporositit; P = 0,118; 9th = 10,996 g/cmB
theoretische Dichte
Sekundires XKriechen der Hillle: 7 (%) X n L R | P P, 2,
Ey=x o 20 0,1:20"% 15 (n) |oi/em) | ) | (atm) | (atm)knv/onsec)
koo 0,1°10"# 15
550 0,1+10"* 15 Mol—';A-l-S
600 0,5.10'27 15 0.0 0.0 | 20, l. 1, oiz
650 0'9.10-1!4 8 0.5 | 440, |600. 1- 3. 1014
700 0,5+10"2 7 1.0 1:1:2‘ Z: 1. 3. 1014
750 0'3_10-7 4 10, . f . 3. 1011‘
100, | 440, |600, 1, h| 10
14
Wirmeleltfihigkelt des Bremn- a, = 0,274°1077 1000, | 4o, 1600, [ 1. i et
stoffes (U,Pu)0,: 8, =0,25 10732 2000, | 440, |600. 1, 23, 1014
s, =10,8 3000, | 440, 600, 1, 33, 1014
8y = 0,023 3375, | 440, |600. 1. 36, 10
a, =1,0in0l, (%) 3336, | 0.0 | 20. 1. 10, 0.0
3337, 0.0 | 20, 1. 10, 0.0
Sekundiires Kriechen des Brenn- a = 8,9-10'7 cm-mnu Alskpeh Mittlere HiillauBentemperaturen und Stab-
stoffes: o. leistungen der Brennstababschnitte
b b = U5 000 K
éB=a° 27( 2-G(o+de'T) o = 0,4 :
b - I . 0,
Ba - "Bi qa = 9'8,1014 Stab-Abschnitt | X (W/om) Tya (¢c)
Wirmelbergangszahl h = 0,6W/en* % Mol-TA-1-5 1o 600
-1-8 510 530
Konstante Wdrmequelldichte~ Ao = 1,0; al = 0,0 =1=10 505 510
vertellung a, = 0,0 in G1. (35b) -1-11 420 460
=3-5 425 575
Gassolmellraten und Gas- o | Somelirate g () 5 e o
sclwellbetrag S (T) () (#/10 Sp/omj) (om”Mn ‘) "2 > >
=) ~3-13 k65 435
1700 0,1 1,0 + 10 .
2000 9,0 1,0 + 1077
2500 35,0 3,5 + 1077
3000 60,0 7,0 + 1077
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Die Nachbestrahlungsuntersuchungen zeigen fiir die HuBeren Stébe eine durch-
gehende Verlagerung des Zentralkanals (infolge Leistungsdichteabsenkung) bis
zu 0,2 mm Uber die gesamte Stabachse. Diese Stdbe eignen sich deshalb nur
bedingt zur Leervolumenanalyse, da dle Strukturzonen in verschiedenen radialen
Richtungen unterschiedlich ausgebildet sind. Der zentrale Stab (Nr. 1) zelgt
eine vernachlidssighare Leistungsdichteabsenkung und damit keine Zentralkanal-
verschiebung. Das Hauptgewicht llegt deshalb auf der Untersuchung des Stabes
Nr. 1.

Da die Stdbe kein konstantes axiales Leilstungsprofil zeigten, wurde die Leer=
volumenanalyse an Stab Nr. 1 in 4 und an Stab Nr. 3 in 3 verschiedenen Stab-
hohen durchgefilhrt, Abb, 26 zelgt den oberen und einen mittleren Stababschnitt
des Priiflings Mol-T7A=~l.

Mol-7A~1-5 (oben) 1 mom Mol-TA-1-8  (Mitte)

Abb., 26 Querschnitt des oberen und mittleren Stababschnittes des Priiflings
Mol=T7A-=1



Die Rechnungen wurden durchgefiihrt filir einen schnellen Fluff ohne FluBab=-
senkung und einen nichtzyklischen Bestrahlungsablauf. Die Warmeiibergangs-
zahl zwischen Brennstoff und Hiille wurde wiederum als Parameter behandelt.
Die Schwellgeschwindigkeiten (s. Tabelle 6) wurden aus extrapolierten
Schwellraten von Chubb et al, ZTBQ_7 errechnet. Im Gegensatz zu den experi-
mentellen Arbeiten von Dollins und Ocken Zfé7;7 wurden die Schwellraten fiir
T < l700°C vernachlidssigt, da im Experiment kein Porositdtsanstieg in der
Randzone gemessen wurde. Die Stablelstungswerte wurden aus Abbrandwerten
(Nd=-148) rlickgerechnet und stellen deshalb Mittelwerte dar.

6.1 Radiale Verteilung der RiBvolumenanteile

e ) D e D A R T o A G D D e D D ) O D G ) A o D OO 0 G G G Y G AR R N

In den Abb. 27 bis 29 werden die errechneten mit den gemessenen Rif=
volumenverteilungen verglichen. Flr den Querschnitt Mol-7A-3-5, der
zuviele Ausbriiche hatte, wurde kein Vergleich angestellt. Die Kurven
zeligen alle, entgegen denen des Kap. 5.1, in der AuBenzone einen
RifBvolumenanteil von 3 bis 5 %, der auf die keilfdrmigen AuBenrisse
zurlickzufiihren ist (s. Abb. 26), Mit abnehmendem Radius durchlaufen
die Kurven ein Minimum, um zum Zentralkanal hin wleder stetig anzu=-
steigen: Das AuBenriBvolumen miindet in das AbkihlungsriBvolumen im
Bereich der Stengelkornzone ein.

Zwischen den errechneten und gemessenen Vertellungen besteht in der
Tendenz Ubereinstimmung: Sowohl die Absolutwerte fiir die AuBenriB-
volumina als auch die RiBtiefen der duBeren keilformigen Risse
(Definition siehe unten) stimmen immerhalb der MeBgenauigkeit mit-
einander Uberein. Die Minima stimmen nicht ilberein und der weitere
Anstleg zum Zentralkanal differiert in den Absolutwerten. Erwdhnens-
wert ist, daB auch experimentell von auBen nach innen ein kleiner
RiBvolumenanstieg in der AuBenzone ermittelt wurde, der zwar inner=-
halb der MeBungenauigkelt liegt, dessen Tendenz aber offensichtlich

vorhanden ist.

In Abb, 30 wurde die Pifferenz zwischen Bremnstoffauflenradius und RiB-
tiefe(ba-R) als Funktion der Stableistung aufgetragen., Die errechneten
Werte wurden als Tangentenschnittpunkte der Kurvendste gewonnen, Als experl-
menteller Vergleichswert wurde der Wendepunkt, der durch die Treppen=

kurve hindurchgelegten Ersatzkurve herangezogen; hierdurch war eine

optimale Ubereinstimmung gewdhrleistet. Fiir die aufgetragenen Radien
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ergibt sich ein linearer Zusammenhang mit der Stableistung. Die
thermische Analyse (slehe Kap. 6.4) liefert fiir diesen Ausheilradius,
der mit dem Radius der Stengelkornzone identisch ist, eine Temperatur
am Ende der Bestrahlungszelt von ca., 175000.

X = 440 Wiem
20l Tha= 600 °C
heep=06 W
——— Porenwanderung u. Gasschwelien
~~=——nur Porenwanderung

10T
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b)  Prifflingsabschnitt Mol-7A-1-8

Abb, 27 Radilale Rtiolumenverteiiung der Priflingsabschnitte
Mol=7A=1=5 (a) und Mol=7A-1-8 (b)
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Abb., 28 Radiale RiBvolumenverteilung der Priiflingsabschnitte
Mol=7A-1-10 (2) und Mol-7A-1-11 (b)
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Abb,_30 (ra - R) als Funktion der Stableistung

Flir das AuBenrifvolumen wird fir R<«2ra ebenfalls ein linearer Zu-
sammenhang mit der Stableistung erwartet. Dieser Sachverhalt wird
nur durch die rechnerischen Werte bestétigt; die experlimentellen
Werte sind durch zu grofBe Schwankungen (statistische Fehler plus

Ausbriiche) gekennzeichnet,

Flir die Zentralkanalausbildung wurde Porenwanderung und Gasschwellung
des Bremnstoffes angenommen. Gegenilber der reinen Porenwanderung
wurde der Zentralkanalradius groSer errechnet (siehe Abb, 27 a ),

da das radiale Spaltvolumen zusitzlich iber die Gasschwellung (siehe
Kap. 3.4) zum Zentralkanal transportiert wurde. Die Diskrepanz

zwischen den errechneten und gemessenen Zentralkanalradien wird
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dadurch nicht aufgehoben, sie kann nur durch axlale Materialtranspor-
te im Bereich des Zentralkanals gedeutet werden (siehe hierzu Kap.6.2).
Durch die Verlagerung des Bremnstoffes nach auBen nahmen die Absolut-
werte des AuBenrifvolumens gégenﬁber denen bel reiner Porenwanderung
um bis zu 25 % zu, Dleser Geometrieeffekt kam zum Stillstand, als der
Brennstoff die Hiille erreichte.

In Abb, 27a 1ist zusdtzlich (gestrichelte Kurve) eine RiBvolumenver=
teilung bel reiner Poremwanderung aufgetragen. Die errechneten Kur-
ven stimmen in der Tendenz mlteinander iiberein; sle differieren bezlig-
lich der Zentralkanalradien und der GroBe der Restspalte sowle in den
Absolutwerten der AuBenrifBvolumina,

Testrechnungen ergaben, daf der EinfluB der zyklischen Bestrahlungsge-
schichte auf die Rifvolumenverteilung von untergeordneter Bedeutung
war. Solange der radlale Spalt noch nlcht geschlossen war, wuchsen

die Absolutwerte der AuBenrifvolumina infolge foritschreltender Gas-
schwellung und zunehmender Zyklenzahl stetig an, da der Brennstoff
immer welter zur Hiulle geschoben wurde. Bel Erreichen der Hiille dnderte
sich das RiBvolumen nicht mehr, auch nicht bel welterer Zyklierung.

Das RiBvolumen erwiles sich somit als von der Zyklenzahl unabhingig.,

Das Gesamtrifvolumen nach der Bestrahlung 1st stets kleiner als das
radiale Spaltvolumen vor. der Bestrahlung; RiBausheilung und Spaltgas-
schwellung sind die Griinde dafilr. Das Zentralkanalvolumen enthédlt
auBer dem transportierten Porenvolumen das restliche Spaltvolumen

(Vgp = VRiss)

Das Rifvolumen der keilfSrmigen AuBenrisse 1ldB8t sich nicht alleln
Uber Temperaturdnderungen, die iiber RiBspannungen zu zusitzlichem
Rifvolumen filhren, errechnen, Die Spaltgasschwellung im Bereich der
Stengelkornzone steuert einen mafBgeblichen Anteil bel (durch die Ver-
lageruné des Brennstoffes), ' '

Radiale Porositdtsvertelilung

———————— ) 0 s S G G A R S G e Sve T D R

In den Abb. 31 bis 3% sind den experimentellen Porenverteilungen dile
errechneten gegenﬁbergestellt. Die gestrichelten Kurven wurden unter
der Anhahme reiner Porenwanderung errechnet, Nach dieser Darstellung
ist die Porositdt im Berelch der Stengelkornzone auf eine vorgegebene
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Minimalporositdt von 2 % abgesunken. Dies steht offensichtlich im
Gegensatz zum experimentellen Befund, welcher einen Porosiltédtsanstieg
zum Zentralkanal wledergibt. Flir die Deutung dieses Anstieges konnen
folgende physikalischen Vorgidnge eine Rolle spilelen:

- Die Fertigungsporen nehmen auf ihrem Wege Spaltigase und Spalt=
gasblasen auf, so daf der Druck innerhalb der Pore ansteigt und
diese unbeweglicher macht.

- Die Bildung von Spaltgasblasen und deren Wanderung zum Zentrale-
kanal (Gasschwellen).

Die ausgezogenen Kurven wurden unter Berlicksichtigung der Spaltgas-
schwellung der inneren Brennstoffzone ( T > 1700°C) errechnet: Sie
fihren zu elnem Porositdtsanstieg im Bereich der Stengelkornzone,

Die zwischen experimenteller und der iiber reine Porenwanderung errech-
neten Verteilung bestehende Diskrepanz wird hier teilwelse aufgehoben.
Die Berticksichtigung einer vom Spaltgasdruck abhingigen Wanderungs-
gleichung sollte letzte Abweichungen ausrdumen. Unter Berlicksichti-
gung der Gasschwellung verschwindet der radiale Spalt in Uberein-
stimmung zum Experiment. Bel reiner Porenwanderung wurden Restspalte
von 25 bis 37 um errechnet, die der {ibersichtlichkeit wegen nicht
eingezeichnet wurden. Durch die Verlagerung des Brennstoffes nach
auBen wurde der Zentralkanalradius groBSer errechnet als iber reine
Porenwanderung.,

Dle errechneten Zentralkanalradien, auch bel Beriicksichtigung der
Spaltgasschwellung, stimmen nicht mit den gemessenen ilberein. Diese
Diskrepanz kann nur iiber axiale Materialtransporte im Bereich des
Zentralkanals gedeutet werden. Die Leervolumenbilanz (siehe Kap. 6.3)
scheint dlese Annahme zu bestitigen.

In den Abb« 31b und 32e ist sogar das Porenvolumen in der AuBenzone
teilwelse abgetragen. Zur Abschiédtzung,imwleweit dieser Vorgang durch
reine Poremwanderung zu erkldren ist, wurden Testrechnungen mit maxi-
malen Eingabedaten durchgefiihrt: THQ = Ty, 1,20 X=X-°1,1,

Die Porenvertellungen ergaben auch fiir diese Eingabedaten ausgeprigte
Randzonen mit Ursprungsporositét. Die Diskrepanz zum Experiment deutet
daraufhin, daf die Randporositit durch einen von der Porernwanderung

verschiedenen Prozess abgetragen wurdedAls mogliche Prozesse kommen
in Frage:
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- Strahlungsinduziertes Nachsintern des Bremnstoffes.

- Kriechen des schwellenden Bremstoffes in die Rand=
porositdt (HelBpressen).

Ohne Separation in Einzelprozesse kann die Diskrepanz durch eine
negative Schwellrate von 0,6 - 0,9 %/% Abbrand gedeutet werden

(siehe Tab. T). Die Schwellrate wurde aus der Porositédtsverminderung,
bezogen auf die gesamte "lkalte" BrennstoffauSenzone, berechnet.

Tabelle T Abgeschatzte negative Schwellraten

Negativer Sclwellbetr,. | Negative Sclhwellrate
Querschnity Abbrand betroffenes | kalte betroffenes| kalte
Volumen AuBenzone |Volumen AuBenzone
(%) (%) (%) ( %/% Abbrand)
MOl"‘?A"l"8 Ll"ll' 3’7 2’7 0,8)'1' 0,62
Mol=7A=1=10 4,35 5,3 3,9 1,22 0,9

Die Warmelibergangszahl zwischen Brennstoff und Hulle wurde so gewdhlt,

daB die errechneten und gemessenen Verteilungen in der AuBenzone iber-

einstimmten, Fir alle Bremstababschnitte wurde mit = 0,6 W/em® °C
die beste Ubereinstimmung erzielt.,

h
gap

Testrechnungen ergaben, daf die Porositdtsvertelilungen von der Zahl
der Zyklen unabhidnglg waren,

Leervolumenbilanz

- o B S B 4 G AR D B G OB S et O )

Die gemessene ILeervolumina vor und nach der Bestrahlung fir die 7
Brennstababschnltte sind in Tabelle 8 zusammengestellt. Das Zentralkanale
volumen steigt systematisch mit der Stablelstung an (siehe Abb, 3U4). |
Als Fehlerbreiten wurden + 5 % fir die Stableistungen und + 3 % fiir
das Zentralkanalvolumen angenommen, In Abb, 35 wurden die Leervolumina
vor und nach der Bestrahlung Uber der Brennétoffséulenlénge aufgetra~
gen (horizontal und konvex gekriimmtes Streuband), Zusdtzlich sind die



Té.belle 8 | Leervolumenbilanz gliltig filir Priflingsproben von 10 mm Hohe (V in —- )
vorher nac‘hhe_:vr
) ‘ Poren-
Prob e diametrales Poren- Zentralkanal= | Gesamt- diametrales Zentralkanal= und RiB-| Gesambt=
’ Spaltvolumen | Volumen | Volumen - Volumen | Spaltvolumen | Volumen ' Volumen Volumen
Mol=7A=1=5 17,72 23,34 - 43,06 k50 - 22,15 21,15 47,80
~1=8 18,51 235,25 . 41,76 e 31,40 14,73 .46, 13
~1-10 18,11 24,68 - k2,79 - 31,40 12,89 yhy 29
«l=1l 19,30 22,96 - o 26 2,30 17,27 19,60 39,17
wFm5 18,51 22,07 - 40,58 4,91 18,13 20,98 0 ~]
-3=9 18 sDl 22,07 ot lw: 58 - 31, I'l'o 19.939 50,79
=3=l13 20,07 22,67 - Yo, 74 2,30 14,52 20,25 37,07

= h8 =
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Abb., 34  Zentralkanalvolumen als Funktion der Stableistung

Stableistungen, die HiillauBentemperaturen und die mit diesen Werten
errechneten Zentraltemperaturen (s. Kap. 6.6) aufgetragen. Letztere
gelten fir die liber die Porermwanderung errechneten Zentralkanalra-

dien, die nicht mit den gemessenen ibereinstimmen, Sie splegeln die
Temperaturverteilung im Zentralkanal wleder, bevor sich dessen Rand
entlang elner Isothermen ausgebildet hat. Die Leervolumenneuvertei=-
lung scheint eine Funktion dieser Zentraltemperatur zu sein, welches
wiederum auf den Verdampfungs=-Kondensations=Mechanlsmus im Bereich

des Zentralkanals himwelst.
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Das Leervolumen nimmt im Mittel flir Stableistungen > ca. 420 W/cm
zu und fir Werte < U420 W/cm ab, Eine Verdichtung im unteren Bremne
stabbereich, hervorgerufen durch das Gewicht der Brennstoffsdule,
dlirfte hier keine Rolle spilelen. Das Gewicht verursacht bel frel-
stehendem Bremnstoff einen Druck von ca. 0,42 kp/om2; merkliche
Kriechgeschwindigkeiten treten erst im Bereich von 1 kp/mm2 aufe

Aus der Leervolumenbilanz kann man auf eine Verlingerung der Brenn-
stoffsdulen schlieBen. Extrapolationen liefern fir beide Stdbe eine
Verlingerung von ca., 6,25 mm. Gemessen wurde filr Stab Nr. 1 eine Ver-
lingerung von 1,69 mm und filr Stab Ne. 3 eine von ca. 4,94 mm / 59 /.
Aus dieser Diskrepanz kann man evtl. Rickschlisse auf die Genaulgkelt
des angewandten Verfahrens ziehens Die Abweichungen betragen maximal
0,9 % bezogen auf die Gesamtbremnstoffsdulenlinge von 500 mm und
maximal 5 % bezogen auf das Gesamtleervolumen im 10 mm hohen Brenn=-
stababschnitt, Eine Verlédngerung, hervorgerufen durch Spaltproduktsclwel=
len,sollte auBerhalb dleser Unsicherhelt sein, Die Sclwellrate ver=
ursacht durch "kondensierte" Spaliprodukte (feste Spaltprodukte plus
Spaltgase in sehr kleinen Blasen),wurde experimentell zu 0,8 Vol=%
pro % Abbrand / 61 / und rechnisch zu 0,87 %/% Abbrand / 62, 63/ ge-
wonmen, Im Bereich der Stengelkormnzone reduziert sich dlese Schwell-
rate auf den Antell, der durch feste Spaltprodukte hervorgerufen wird
(0,5 Vol.~%/% Abbrand / 64 7). Berlicksichtigt man diese Rate filr den
gesamten Brennstoff so erglbt sich bel ca. 4 % Abbrand eine axiale
Verlingerung der Brermstoffsdule von ca. 1Omm. (Es wurde, da Abb. 35
im Mittel eine Brennstoffabnahme flr den Stabquerschnitt anzelgt,
Al/¢ = AV/V gesetzt). Das Fehlen dieser Verlingerung kann entweder
durch eine um den Paktor 10 nledrigere Sclwellrate erklédrt werden,
was unwahrscheinlich ist,bzw. durch Verdampfen von Bremstoff und
Spaltprodukten aus dem Berelch der Bremnstoffsidule. Anreicherungen
von Cs=134 im Bereich der Brutstoffzone und im Sinterstahlfilter
sowle Os=137=Anrelcherungen im radilalen Spalt der oberen und unteren
Bremnstoffsdule (diese gehen bel der Schliffprédparation verloren und
tduschen dadurch Leervolumen vor) scheinen dies zu bestédtigen. Brenn-
stoff=Kondensation im Bereich der Brutstoffzone wurde nicht festge~
stellt,



6.4

In Abb. 36 sind dile Tempera.turprofile am Bestrahlungsende fir die
untersuchten Priiflinge zusammengestellt. Man erkennt recht hohe
Brenmnstoff=Randtemperaturen und es stellt sich die Frage: Sind
diese Temperaturen realistisch, wenn der Bremnstoff an der Hille
anliegt ? Mikrosondenuntersuchungen [ 65__7 haben gezeigt, daB ein
betrdchtlicher Korngrenzenangriff stattgefunden hat und daB der
Restspalt z.T. mit Spaltprodukten aufgefiillt war. Oft lassen sich
Restspalt und Reaktlonszone rdumlich nicht trennen. Der Gesamtbe=
reich (hdufig bis 200 pm dick) zeigt Schichtstruktur und kénnte in
seiner Gesamthelt als Warmetransportbarriere aufgetreten sein. Die
Schichtstruktur kinnte die relativ nledrige Warmellbergangszahl von
0,6 W/cmgsec rechtfertigen.,

2500 - ]
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1500 - | | .
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x o TA-1-8
s x TA-1-10
o« TA-1-1
o # TA-3-9
000k e n TA-3-13 )
800 ; . 1 -

' T
05 1.0 1.5 20 25
Brennstoffradius [mm]

Abb,. 26 Temperaturprofile der Bremnstababschnitte am Ende der
Bestrahlung
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Die Radien (ra-R) sind mit den Radien der Stengelkornzone identisch,
Sie sind mit den entsprechenden Temperaturen (8ilehe Abb, 36) in

Tabelle 9 zusammengestellt, Als Mittelwert flir den Radius der RiBause
heilung, bzw. der Stengelkornzone, erglbt sich 1810°C. Dieser Wert

liegt oberhalb der in Kap. 5.3 angegebenen Streubreite von 1750 + 50°C.,

Tabelle 9 Radien der Stengelkornzone

Radius (mm) Temperatur (°C) Stableistung
der Stengelkornzone ‘ (W/cm)

Mol=TA=1=5 1,99 1850 440

-1=8 2,12 1850 510

-1-10| 2,12 1810 505

-1-11| 1,98 1670 420

=3=9 2,15 1860 4 545

=3=15 1,98 1780 465
korrigierter Mittelwert 1750

Dile Temperaturprofile gehdren zu den Porosltédtsprofilen, dile iiber
reine Porenwanderung errechnet wurden. Nach Kap. 6.2 stimmen die
errechneten Zentralkanalradien nicht mit den gemessenen lberein.
Nach Kap. 6.5 findet im Bereich des Zentralkanals ein Material-
transport und, mit dliesem verknlipft, ein Temperaturausglelch statt.
Den gemessenen Zentralkanalradien entspricht somit eine mittlere
Temperatur von ca. 2420° (Stab 1) und 2520°C (Stab 3). Dies bedeu-
tet, daB alle Kurven in Abb, 36 bezliglich der Zentralkanalradien
und Absolutwerte zu korrigieren sind. Die mittlere Temperatur fir
den Stengelkornradius erniedrigt sich damlt auf ca. 1750°C.
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Materialverdampfung im Bereich des Zentralkanals
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Abb. 35 laBt erkennen, daB in Stababschnitten maximaler Stableistung
wihrend der Bestrahlung Leervclumen zusdtzlich gebildet wurde, Die

Abb, 3la, 31b und.32a lassen deutlich erkennen, da dleses Leervolus
men im Bereich des Zentralkanals auftritt; Der gemessene Zentralkanal=-
radius erwelst sich als groBer als es iber die Poremwanderung vertretbar ist.
In den unteren Stababschnitten ist der errechnete Zentralkanalradius
grofer als der gemessene, Diese Diskrepanzen lassen sich durch das
Auftreten von Verdampfungs- und Xondensatlonsstromen im Zentralkanal |
deuten: Es wird angenommen, daf3 ein Materialstrom ilber die Gasphase

von der heiBesten Stelle (Stabmitte) zur kalten (Stabende) hin auftritt.
Im vorliegenden Fell ist das untere Stabende infolge geringerer Hiill-
auBlentemperatur das kdltere Ende.

Die Materialstrdme filhren zu einer Vergroferung des Zentralkanals in
Stabmitte und zu einer Verkleinerung am unteren Stabende. Hierdurch
findet ein Témperaturausgleich statt, der in 1, Ndherung beendet ist,
wenn sich die Zentralkanaloberflééhe entlang einer Isothermen ausge=
bildet hat. Nachfolgend wird versucht, die hierzu bendtigten Zeiten
abzuschédtzen. :

Es werden folgende Naherungen und Annahmen getroffen;

1.) Der Zentralkanal wird als ein geschlossenes System angesehen,
in dem keine Konvektion auftritt.

2.) Die Dampfdriicke sind nach Ohse und Olson / 66_/ und Battles
et al, / 67_/ nur schwach vom Pu~Gehalt abhinglg. Aus diesem
Grunde wurden die von Ohse gemessenen Dampfdriicke und molaren
Verdampfungsenthalpien fiir (Uo 85Puo, 5)Ol 969 zugrundegelegt,
obwohl der Mol-TA=-Bremnstoff urspriinglich 20 % PuO2 enthielt
(o/M = 1,98). Fiir die Extrapolationen zu den verschiedensten
0/M=Verhdlinissen wurden auch die errechneten Dampfdriicke von
Rand und Markin / 68_/ herangezogen (T = 2000°K; Pu/(U+Pu) =
= 15 Gew.=h).

Die Dampfdriicke und molaren Verdampfungsenthalpien der verdampfen=

den Spezies UO,, UO3, Pu0, und Pu0 sind nach [r€6;7:
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log Pyo (atm) = (5,215 + 0,40) (25 328 + 90T7)/T

3
log pUO2 (atm) = (9,365 + 0,23) (32 436 + 491)/T (46)

log pp.o  (atm) = (7,460 + 0,49) (31 034 + 1090)/T

2
log pp o (atm) (27 212 + 279)/T

]

I

(6,042 + 0,13)

Il
]

AH (U05) 115,8 keal/Mol — AH (UO,) = 14,4 keal/Mol

141,9  keal/mol AH (PuO)

AH (PuO,) 124,5 keal/Mol

Ausgehend vom Fickschen Gesetz der Diffusion 138t sich der Teilchen=
strom der verdampfenden Moleklile wie folgt darstellen:

g, = =D+¥n=-D.7 (&) (47)
wobel D der Diffusionskoeffizient (siehe unten) und n die Tellchen=
dichte ist. Mit dem Dampfdruck p = p_ ¢ exp (-AH/RT) wird Gl. (47):

5 = -0 ks cp(&loay . (48)
RT ,

Da fiir Bremstoffe AH/RT » 1 / 69_/ ist, vereinfacht sich diese
Relation zu:

J =-.D'-—-—L—-op-AHoVT (49)
n >
R
Den Diffusionskoeffizienten erhdlt man aus der kinetlschen Gastheorile
ZT?O,Bl _7; dieser wurde auch der Poremwanderungsgleichung(Gl.(19) )

zugrundegelegts

M, + M
1 1 2 RT
D = 2 e vm e b (50)
12 8 n e 6?2 Ml ° M2 YA
wobel n = Gesamttellchendichte der Dampfmolekiile
(UO2, UO5 ese) und Gasatome (He, Kr, Xe)
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rysly = Molekiil= bzw. Atomradius der Dampf- und
Gasspezles

612 =  Stofquerschnitt = rI+r2

Ml = Molmesse der diffundierenden Dampf=
molekiile

M2 = Molmasse der Gasatome

Der Berechnung des Diffuslonskoefflzienten liegen folgende Daten
zugrunde: Die Teilchendichte n 148t sich in der Form p /KT ansetzen,
wobel p* der Gesamtdruck ist und sich aus Dampfdruck (z.B. Pyo,) W4
Gasdruck (z.B. pHe) zusammensetzt. Der Dampfdruck kann aber gegeniiber
dem Gasdruck (zu Bestrahlungsbeginn 3 at) vernachlédssigt werden, Die
Molekiilradien der verdampfengen Spezies U02, UOB, Puo, PuO2 sind unbe=
kannt, sie werden zu 1,710 ocm angenommen [f?l, 72_7. Der gaskine=
tische Atomradius von He ist 1,2010™ cm / 73_/. Die urspriinglich be=
stehende Maximaltemperatur im Zentralkanal wurde nach Kap. 6.4 zu
255000 angenommen, Mit diesen Daten errechnet sich der Diffusions-
koeffizient zu Dy, = 5,4 ome/sec.

Das urspriinglich bestehende Temperaturgefdlle im Zentralkanal von
ar/af = 250°K/25 em = looK/cm wird durch den Materialtransport suk=
zessive verringert. Es wird angenommen , daB sich die Zentraltempe=
ratur in Stabmitte von 255000 auf 2420°% (= Mittelwert aus maximaler
und minimaler Zentralkanaltemperatur) linear mit der Zentralkanal-
vergroBerung (von 0,8 auf 1,0 mm) verringert und am unteren Stabende
auf den gleichen Wert erhoht., Ist diese Mitteltemperatur erreicht,

so kommt der Dampftransport (dT/d¢ = 0°K/cm) zum Erliegen. In Tab. 10
sind die molaren Teilchenstrime Iy = Iy * 1/L (L = Loschmidt=Zahl)
in Stabmitte als Funktion des 0/M=Verhdltnisses und der dort herrschen-
den Zentraltemperatur angegeben, Die Werte gelten streng genommen nur
flir konstantes 0/M= und Pu/U~Verhdltnis.

Tabelle 10 zeigt nur fiir das O/M-Verhdltnis von 1,94 eine quasi-
kongruente Verdampfung. Dies bedeutet, daf sich die Ausgangsstochio-
metrie (1,99) in Zentralkanalndhe stetlg erniledrigt, bis eine quasi-
kongruente Verdampfung stattfindet, Da die Gesamtverdampfungsstrome

im unterstdchiometrischen Bereich vom O/M-Verhdltnis nahezu unab-

hanglg sind, werden filr die nachfolgende Abschidtzung die Dampfstrome

der Ausgangsstochlometrie zugrundegelegt. Diese werden wie folgt addiert:
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J=1 Ji’ wobel J‘i = J;L[ ° Mi und J':‘d der Molstrom der Dampfkomponente
i iste. Der Verdampfungsstrom Jdy durch die Zentralkanaloberfliche FV

wird in vereinfachender Weise durch den axialen Dampfstrom J durch
den Zentralkanalquerschnitt F dargestellts JV ¢ FV = ¢J ¢ F und in
Abb. 37 aufgetragen. Es wurde eine verdampfte Materialmenge von

196 mg/cm2 (Stab Nr. 1) zugrundegelegt., Der Gesamtmaterialstrom wird
mit verschwindendem Temperaturgradlient Null und die Verdampfungszeit
geht gegen ®© , Eine einfache Integ'ration liefert in grober Abschitzung
die Zeilt, die notwendig ist, bis sich der Zentralkanal:entlang einer
Isothermen ausgebildet hat: LiB8t man , von der hochsten Temperatur
beginnend, Jjeweils 1/10 der Materialmenge ( = 19,6 mg/cm2 ) verdamp=-
fen, so gelangt man schrittweilse zu groferen Zentralkanalradien und
damit verbunden zu immer grofer werdenden Verdampfungszeiten {silehe
Treppenkurve), Die Gesamtzeit 1d8t sich somit zus

~s

t = 131,5h = 5,5 4

abschitzen,

Tabelle 10 Molarer axialer Tellchenstrom an der helBesten Stelle
des Zentralkanals als Funktion der dort herrschenden
Temperatur und des 0/M-Verhdltnisses

9

. 2
(O/M)fest Gasphase gy * 10 Mol/cm“sec

2820%k | 2795% |2770%k |2745°%k | 2720% | 2695°k

1,94 er 13:5 8’8 5:5 3:0 1:2 0
Puo, 1,9 1,2 0,8 0,4 0,2 0
U0, 15,9 10,0 6,1 353 1,3 0

1,969 U0, 0,3 0,2 0,1 0,1 0 0
Pu0 0,5 0,3 0,2 0,1 0,05 0
uo

16:3 1098 6:7 3:6 l:y
1,99 uo, 1,2 0,8 0,5 0,3 0,1
Puo 1,2 0,8 0,5 0,3 0,1

Uo 16,3 10,8 6,7 3,6 1,4
UO3 720, 500, 315, 180, 70,

\>
o O S O O

2,01




2800+

2780 1

2760

2740

2720 1

2700 y

- ok -

Zentraltemperatur [ok] ——= Verdampfungsstrom [ ;’Pf?—]
0 5 10 . 15 20 25 30.1074
2820 T J v T T
] L . ] 1 1 : 3 . i )
20 40 80 120 160 200 240 280 320

— = Verdampfungszbeit [h]

Abb, 37 Verdampfungsstrom=- und =zelt als Funktion der Zentral-
temperatur

Diese Ergebnisse ktnnen mit den Verdampfungsexperimenten von Bober
et al, ZT79;7‘verglichen.werden. In diesen Versuchen wurden (U,Pu)02—
Proben unterschiedlicher Ausgengsstdchiometrie iber 1 h bel elnem
axialen Temperaturgradienten von 2000 oC/cm geglilht (max. Temperatur
°0). Wihrend der Glihung wurde ein vorgebohrtes Sackloch definier-
“ter Grofe in den Proben dwrch Verdampfung und Kondensation von Breme
stoff teilweise bzw. vollstandig aufgefullt. Die transportierten
Materialmengen sind von gleicher (rodfenordnung wile die hier gemesse=
nen, Berilicksichtigt man die unterschiedlichen Temperaturgradienten
und die anderen geringfiiglg Verschiedenen Eingabegraﬁen, so bestéti=
gen dlese out=of=pile=Verdampfungen im unterstdchiometrischen Bereich
dle hier getroffenen Abschidtzungen.

Die Zeit, die der Zentralkanal bendtigt, um sich entlang einer Isother-
men auszubilden, ist von gleicher GroBenordnung wie die Zelt der Zen-
tralkanalausbildung durch Poremwanderung. Verdampfung und Kondensation
von Bremnstoff im Bereich des Zentralkanals und Porenwanderung zum
Brennstoffzentrum sind fur die Ausbildung des zentralen Hohlraumes
konkurrierende Vorgéhge. Der Zentralkanal hat sich in seiner endgiil-
tlgen Form schon nach wenigen Tagen'(Je nach Stableistung) ausgeblldet.
Kleinere RadiusvergroBerungen infolge lingerdauernder Bestrahlungszeit
sind moglich.
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Die Zentraltemperatur wird fur den Stab Nr. 1 lilber die gesamte Lings=
achse zu 2420 oC angenommen. Der obere Stababschnitt bestdtigt dies
(siehe Abb. 3la und 36), Mittels Testrechnungen konnte dies auch flir

die mittleren Abschnltte bestdtlgt werden. Hlerzu wurden 2 Rechnungen
durchgefihrt: In der ersten wurde mit den Eingaben rZK = 0,76 mm und

P = 0,06 die maximale Zentraltemperatur und in der zweiten mit

r... = 1,0 mm und P = 0,06 (dies entspricht einer Brennstoffverringerung

ZK
von 6 %) die Zentraltemperatur T, = 2420 % verifiziert. Fir den un-

ZK
teren Stababschnitt konmnte diese Zentraltemperatur nicht errechnet wer-
den., LaB8t man jJedoch infolge der Materialzunahme (siehe Abb. 35)
eine Stablelstungserhthung zu, so kann man auch filir diesen Stabschnitt

ol20 °¢ als Zentraltemperatur annehmen.
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Fir die Porositidtsverminderung in der Randzone kommen 2 Phidnomene in
Betracht: (1) Strahlungsinduziertes Nachsintern und (2) Kriechen des
schwellenden Bremnstoffes in die Randporen hinein. Ein Wichten der
beilden Prozesse ist nicht mdglich, da einmal die Nachbestrahlungs-
untersuchungen zu widerspriichlichen Interpretationen fithren und zum
zwelten dle theoretischen Ansdtze z,T. nur ein Anpassen an das Experi-

ment erlauben,

Stab Nr. 1 zeigt mit zunehmender Hiilltemperatur eine nahezu stetige
Zunahme der HiillauBendurchmesser (max. 0,1 %). Da ein Hiillrohrschwel-
21 =2 =
nax = 2,54+10% nem”_/
ausgeschlossen werden kann, 1d8t sich die Durchmesservergridferung nur
ali_Kriechaufweitung der Hille durch den Brennstoffschwelldruck erkli-

len wegen der zu kleinen Neutronendosen Zf(ﬁf . t)

ren, Stab Nr. 1 deutet auf einen konstanten Sclwelldruck entlang der Achse,

der mit zunehmender Hillltemperatur zu grdfSeren Hiillaufweltungen filhrt.
Stab Nr. 3 zeigt in Stabmltte maximale Durchmesserzunahme., Das Auftre=-
ten hoherer Brennstoffsclmwelldriicke im Bereich groferer Stableistung
steht im Gegensatz zu den theoretischen Erwartungen (bei hoheren Tem-
peraturen sollte ein evtl. Schwelldruck durcEldig groferen Kriechge=
schwindigkeiten schneller abgebaut werden) / 28_/.
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6.,6.1 Kriechen des Bremnstoffes in die Randporositdt (HeiBpreBeffekt):

Will man dle Porositdtserniedrigung in der Randzone der mittleren
Stababschnitte durch einen HeiBpreBeffekt erkldren, so gelingt

dies nur, wenn der Brennstoffschwelldruck dort hdher ist als in
den Abschnitten der Stabenden. Stab Nr. 3 1laBt dlese Interpretation
zu, nicht aber Stab Nr. 1.

Es gilt noch zu zeigen, daB der HeiBpreBeffekt iiberhaupt zu einer
Porositdtserniedrigung filhrt: Nach Mc Clelland Zn7§J7 148t sich
eine solche Verdichtung, (wenn o »» ’fi und ¢ » 2y/rp ist) wie folgt

darstellen:
3¢ | |
opfp = - — & - (51)
b
wobedl P,Po = bestehende, urspriingliche Porositat

o] = HuBerer Druck
A = Viskositht
'ti = kritische Scherspannung
rp = PorenradiPs
Y = Oberfldchenenergie

Kennt man den &duBeren Druck und die Viskositdt des Brennstoffes,
so 1ldBt sich flir eine bestimmte Bestfahlungszeit (t = 3335 h)

die Endporositét errechnen. Dem Zahlenbeispiel wird ¢ = 1 k.p/mm2
und 4= 6,5°1014-Poise zugrundegelegt, Letzterer Wert wurde aus
Kriechexperimenten von Brucklacher et al, / 76_/ gewonnen: Fiir -
eine Brennstoffrandtemperatur von 1000 % und eine Spaltungs=
rate von l'lO-8 Spaltungen/(Atome U und Pussec) gibt 76;7 fir
Uo, 85 %, 1501, 985 (86 % th.D.) einen Wert‘qfl =92-10' Smm/kp h
an; auf die maximale Spaltungsrate (A = 2,8.10° sec~At§mé T u.Pu)
des Experimentes Mol-TA umgerechnet, ergibt sich oblger Wert., Fir
Driicke von 1 k:p/mm2 148t sich eine Porositétsabnahme von 11,8 %

auf 10,3 % berechnen,
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6.6.2 Strahlungsinduziertes Nachsintern:

Auflosung von Spaltgasblasen und Sinterporen wihrend der Bestrahe
lung wurde von mehreren Autoren festgestellt /17,18 ,77,78_/. Den
Verdichtungsmodellen liegen folgende Annahmen zugrunde: Wird eine
Pore von einem Spaltfragment getroffen, so wird diese total oder
tellwelse aufgeldst. Der Poreninhalt wird in Form von Gitter=
defekten und UberschuBleerstellen im Gitter dispergiert, Glelch-
zeitig kbnnen sich solche Gitterdefekte und UberschuBleerstellen
zu neuen Poren ausscheiden bzw. an schon vorhandene anlagern. Bel
fehlender Verdichtung steht Porenblldung mit Porenaufldsung im
Gleichgewicht. Eine Verdichtung ist mdglich, wenn dispergierte De-
fekte an Korngrenzenfldchen aufgefangen werden und aus der Matrix
herauswandern. Afmann und Stehle / 79_/ haben fiir groSe Poren
(r§,10"4 em) folgende Verdichtungsrelation hergeleitet:

® ¢« F 3
oo heF
P = Po (1 - 5T t ) (52)
a
wobeil ’1 = Bruchteil der zur Verdichtung

beltragenden ILeerstellen
@ = Bruchtell des Porenvolumens
welches pro Treffer disperglert
wird
= Ldnge der Spaltfragmentbahn

= Spaltrate
mittlerer Porenradius

+ 3
SHPNL N B
i

= Bestrahlungszelt

Obige Gleichung gilt nur fir geschlossene Poren und fehlende Gas-

fiillung., Flir das Zahlenbeispiel wird N\ = 5@10'4cm, r, = 5-10'ucm,
13 3 -20 3

t = 3335 h, F = 7,8:10™ Sp/em’sec, @ = 5410 cm” / 77, T8/,

4 = 0,01 gesetzt: Hieraus ergibt sich P =P _ ° 0,6, d.h. nach

3335 h Bestrahlungszelt ist dile Randzone um 40 % nachverdichtet.
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Faft man in Gl. (52) die Spaltungsrate als einzigen Parameter auf,

S0 kann man mit einer axialen Andering derselben von nur 20 % den
unterschiledlichen Porositédtsgehalt in.der AuBenzone der Bremnstab=
abschnitte nicht erkléren. Erst wenn 4 entsprechend der errechneten
Dicke der AuBenzone variiert wird, lé8t sich die gemessene Verdich~
tung durch obige Gleichung anpassen (z.B. 4 = 0,0l bzw, 0,001).
Mit abnehmender Dicke der AuBenzone geraten anteilmdfig mehr diffun-
dierende Defekistellen in den Einzugsbereich der Porenwanderung; dies
filhrt bei kleiner Zonendicke zur gemessenen Verdichtung.

7. Beeinflussung der Warmeleitfdhigkelt des Bremstoffes durch Form,

Verteilung und Orientierung der Poren

Die elektrische und warmeleitfahigkeit‘zweiphasiger und pordser einphasiger
(die Porositit wird als zweite Phase aufgefaBt) Materialien hingt von fol=
genden Parametern ab:

= Widrmeleitfdhigkelt der reineniPhasen, hier also des Bremnstoffes und
des Gases in den HohlrZumen

= Konzentration und Struktur (Einlagerung=- bzw. Durchdingungsstruktur)
der Phasen

- Gestalt, Orilentierung und Verteilung (stereometrische Faktoren) der
Phasen, )

Fiir dle Berechmmg der Warmeleiltfidhigkeit des Bremnstoffes als Funktion
der Porositdt wird dlese als Dispergent in rotations-ellipsoider
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Form, d.h. in Einlagerungsstruktur vorliegend, angenommen, Fiir sta-
tistische Verteilung der Poren 1Bt sich nach / 80, 81, 82 / die
Wirmeleitfdhigkelt als Funktion des Porengehaltes und der stereome=
trischen EinfluBfaktoren wie folgt darstellen:

Po A

ap

l=P

O

MAp=r) /

d A
cosS ¢_-+Cos ¢ cosS o
X N + Z

MR F o M(NmA) (1-2F)

P = Porositdt
Ny = Wérmeleltfdhigkelt der Matrix (er)
A, = Wirmeleitfthigkeit des Dispergenten (Pore)
kK = Wiadrmeleltfdhigkeit der pordsen Keramik
(Uo2 +P)
5 o0
P o= %o dw -
2 (z2+a) ) (x2+m) Vz§+w
Formfaktor, dessen Ldsung nur das Achsene
verhdlinis Z/X der ellipsoiden Dispergenten
enthilt
cos ax, cos ay, cos a, = Richtungskosinusse der

Ellipsoidachsen mit der Feldrichtung des
Warmeflusses

Mit Hilfe dieser Relation wird nun abgeschidtzt, wie die Gestalt und
Orientierung der Hohlrdume die Warmeleltfdhigkelt der pordsen Keramik
beeinflussen. Hierzu werden folgende Hohlraumformen betrachtets

unendlich diinne Scheibe (F

Kugel

unendlich langer Stab

=O)
(F = 0:33)
(F = 0’5)

Der Grenzwert unendlich dilnne Scheibe liegt im Bremmstoff nicht vor,
ein radialer bzw. tangentialer Rif 1l&48t sich als unendlich langer Stab
interpretieren; die Poren besltzen in 1. Ndgherung Kugelgestalt. Das
Verhidltnis %P/%M wird zu lO"3 gewdhlt. Abb. 38 gibt die Abhingigkeit



der Wirmeleitfahigkeit von der Porositdt bel statistlischer Orien~
tierung der Rotatlonsachsen (z—Achse) der Hohlrdume zur Richtung

des Warmeflusses (oosaax = cosgocy = coseaZ = 1/3) wieder; die Hohl-
raumform wurde als Parameter gewdhlt. Der Ubergang Pore-RiB ruft

keine gravierenden Knderungen in den Absolutwerten hervor. Dies Hndert
sich merklich, wenn man die Orientierung der z-Achse zur Richtung des

Wermeflusses als Parameter zuldft. In Abb.39 ist die Warmeleitfihigkeit
als Funktion des RiBvolumenenteils dargestellt. Bei // Ausrichtung

der z-Achse zur Feldrichtung des Warmeflusses wird ooseocZ =1,

cosgaX = coseay = 0 und bei_[ Ausrichtung coseaz = 0, coseax = cosaocy
= 1/2, Die Orientierung der Risse / zur Feldrichtung verursacht eine
Abnahme der Wirmeleitfdhigkeit nicht nur gegeniiber Rissen mit statis="
tischer Orientierung zur z-Achse, sondern auch gegeniber Porosifét in
Kugelgestalt. Bedeutender ist die Abweichung flir die // Ausrichtung
zum Feld. Auf einen konkreten Fall mit ca. 5 % AuBenrifvolumen ange-
wandt, bedeutet die radiale Ausrichtung der Risse eine Zunahme der
Wdrmeleitfahigkeit von ca. 7,5 % gegeniiber einer statistischen Orien-
tierung.

Will man die Abhingigkelt der WHrmeleltfahlgkeit vom Porenvolumen stu=-
dleren, so gilt es, den Formfaktor der unterschiedlichen Porenformen zu
bestimmen., Hlerzu wurden 2 Brennstababschnitte mit verschiedenen aber
typilschen Porenverteilungen und Porenformen ausgewdhlt: L6-1 mit Linsen-
poren und 3-29-AG3 mit zlgarrenformig verlidngerten Poren (siehe Abb. ho

a und b). Mit dem Gefiigebildanalysator wurde das Verhdlinis der Poren-
durchmesser in radialer zu dem in tangentialer Richtung gemessen und eben-
falls aufgetragen., Dieses Durchmesserverhdltnis ist identisch mit dem
Achsenverhdltnis z/x. L6=1 zeigt im Bereich der Randzone Werte gering-
fligig € 1,im Berelch der beginnenden Porenwanderung (zigarrenfdrmige
Poren) deutlich Werte > 1 und fiir die Linsenporen Werte um 0,5, 3-29-AG=3
zeigt in der Randzone ebenfalls Werte um 1 und in der Stengelkornzone
(zigarrenformige Blasen) Werte um 2,0, In der Randzone bedeutet das Ver=-
h&ltnis 1 nur, daB die Poren regellos vertellt sind, sagt aber nichts

liber die Gestalt der Poren aus. Unter Ausniitzung der Orientierung der
Poren im zentralen Berelch des Querschnitts 3-29-AG-3 bedeutet das Ver=
h&ltnis 2, daB die Poren in Form von Ellipscoiden der Hauptachsenverhdlt=
nisse 2:1 (z:x) vorliegen. Nicht quantitativ ausgewertete Axialschliffe
bestédtigen die Orientierung in radialer Richtung: Die Poren liegen in
Form von Rotationsellipsoiden der Achsenverhdlinisse nsl:l (z:y:x) mit
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n » 1 vor. Die Linsenporen in L6-1 werden als Rotationsellipsoide
der Hauptachsenverhdltnisse lim:m (z:y:x) mit m» 1 angenommen. Die
Achsenverhdltnisse z/x = 0,5 (Linsenporen; m = 2) und z/x = 2
(zigarrenformige Blasen; n = 2) ergeben Formfaktoren der GroSe

FO,5 = 0,25 und F2,O = 0,4, die von denen der Grenzfille (F = 0,0
und F = 0,5) deutlich verschieden sind. Berlicksichtigt man die Wir-
meleitfihigkeit des gasfdrmigen He in den Linsenporen und der gas-
formigen Spaltprodukte (15 % Kr und 85 % Xe) in den zigarrenfdrmigen

Blasen, so werden die neuen Eingabedaten:

Linsenporens: F = 0,25 %P/%M = 107t
zigarrenfdrmige _ _ -2
Poren F =04 xP/}M = 10

Mit diesen Werten wurden die Kurven in den Abb. 41 a)und b) errech-
net. In beiden Darstellungen wurde der Kurvenverlauf fiir kugelige
Poren weggelassen, da er nahezu mit dem entsprechenden der Linsen-
poren und zigarrenformigen Poren (bei statistischer Orientierung der
z-Achse) Ubereinstimmte., Flr den jeweills betrachteten Fall ist die
Formabhidngligkelit vernachlissigbar. Die Formabhingigkeit ist Jedoch
beim Ubergang He-gefiillte Linsenpore zur spaltgasgefiillten "Zigarren-
pore" nicht mehr vernachlidssigbar., Bel den Nachbestrahlungsuntersu-
chungen interessilert der Porositdtsbereich P< 0,2; hierdurch wird
eine Gestaltsabhingigkeit merklich eingeengt: FUr P = 0,1 betrdgt

sie nur noch 2 bis 3 %.

Dle // Ausrichtung der z-Achsen liefert deutliche Abweichungen der
Wirmeleitfihigkeitswerte von denen der statistischen Orientierung:

Fiir P = 0,1 betragen diese filr Linsenporen 4 bis 5 % und fir Zigarren-
poren % bis 4 % (siehe Balken in Abb. 41). Die Beriicksichtlgung der
Orientierung filhrt also bel Linsenporen zu einer Abnahme und bei den
Zigarvenporen zu einer Zunahme der Wdrmeleltfiahigkeitswerte. Der
Ubergang He-gefﬁlltedé zur Feldrlohtung orientierte Linsenpore (d.h.
z-Achse // érientiert) zur spaltgasgefiillten // zur Feldiichtung orien-
tierten Pore ergibt eine Wirmeleltfihigkeltserhthung von ca. 6 % bel

P = 0,1, Werden die theoretischen Absché&zﬁngen experimentell besté-
tigt, so sollten dle stereometrischen EinfluBfaktoren bel der there
mischen Analyse berlicksichtigt werden,
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8. Zusammenfassung und SchluBfolgerung

In dieser Arbeit konnte gezeigt werden, daf der radlale Leervolumengehalt

in einer bestrahlten Bremmstoff-Tablette durch guantitatives Auswerten von
fotografischen Aufnahmen bestimmt werden kamn. So wurde die Porositédtsver=-
teilung durch elektronische Auswertung von Detailaufnahmen mit einem Geflige=
bildanalysator und die Rifvolumenvertellung durch Vermessen von Querschnittse
aufnahmen gewonnen. Die Fehler, bezogen auf den MeBwert, liegen in der Grdfen-
ordnung von + 10 %, Die Genaulgkelt reicht aus, um dle gemessenen Porositits-
profile mit errechneten éu vergleichen und um physikalische Vofgange separle=
ren und quantltativ beschrelben zu konnen.

Der Vergleich mit modellméBigen Rechnungen, hier durchgefiihrt mit dem Rechen=
programm SATURN=-la,brachte folgende Ergebnilsse:

- Wahrend der Bestrahlung wechselwirken eine Vielzahl verschiedener
Pfozesse, dle Leervolumen verlagern, Dle nachfolgenden Prozesse
konnten separiert und quantitativ behandelt werdens
a) Wanderung von Poren und Blasen im Temperaturgradienten
b) RiBbildung, d.h. Umwandlung von Spalt- in RiBvolumen
¢) RiBausheilung durch Bildung von Linsenporen
d) Radialer Transport des Spaltvolumens zum Zentralkanal
= durch Rifbildung und RiBausheilung
= durch Spaltgasschwellung

e) Strahlungsinduziertes Nachsintern bzw. Kriechen des schwellenden
Bremnstoffes in die Poren

f) Axialer Materilaltransport im Berelch des Zentralkanals

= Sowohl die Restrukturierung (Stengelkornbildung) als auch die Verdiche
tungvdes Brennstoffes in den ersten Bestrahlungsstwiden bzw. Tagen war
an das Auftreten von Linsenporen gebunden. Es konnte gezeigt werden,
dafl die Wanderung der Linsenporen zum Bremnstoffw=Zentrum mit nachfole
gender Zentralkanalbildung liber den sog. Verdampfungs-Kondensations-
Mechanlsmus erfolgt,

- Flir dle Bildung des Zentralkanals sind nicht nur radiale Leervolumen-
verlagerungen verantwortlich., Durch die Verdampfung des Brennstoffes
an den heiflesten mnd Kondensation an den kdltesten Tellen des Zentral-
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kanals stellt sich dessen Oberflidche entlang einer Isothermen ein,
Poremmwanderung in radilaler Richtung und Verdampfung-Kondensation im
Bereich des Zentralkanals sind fiir dessen Ausblldung konkurrierende
Prozesse, Zeitlich geséhen sind sie von gleicher GrdBenordnung und
fiihren, z.B. bel mittlerer Stableistung (A~ 500 W/cm), schon nach
wenlgen Tagen.zuf éndgﬁltigen Form des zentralkanals, Kleinere Radiene
vergroferungen infolge iéngerdauefnder Bestrahlung sind jedoch mdglich.

Mit zunehmendem Abbrand lassen sich die gemessenen Porosititsvertel-
lungen nicht mehr iber die Wanderung reiner Sinterporositét errech-
nen, Diskrepanzen im Bereich der Stengelkornzone kbnnen durch die
Bildung von Spaltgasblasen und déren Wanderung zum thermischen Zén-
trum gedeutet werden.

Die Stabquerschnitte maximaler Stableistung der Priiflinge Mol=TA zel=
gen in den Randzonen Porositidtserniedrigungen, die durch eine negative
Schwellrate von 0,6 bis 0,9 Vol=% / % Abbrand beschrieben werden kinnen.
Die Verdichtung konnte nicht eindeutig einem einzelnen Prozef zugeschrie-
ben werden: Sowohl ein strahlungsinduziertes Nachsintern als auch ein
Kriechen des schwellenden Brennstoffes in die Poren hinein vermag den
Effekt zu erkliren,

Infolge thermischer Zyklierung reift der Bremstoff beim Uberschreiten
von Rifspannungen auf. Mit zunehmender Bestrahlungszelt konnen die Risse,
Ze Be durch Bildung von Linsenporen aushellen. Die Spaltgasschwellung
der inneren Bremnstoffzone ( T > 1700°C ) trigt zum AuBSenriBvolumen
einen zusdtzlichen Anteil bel, Die gemessenen Rifvolumenverteilungen
lassen sich mit Einschrénkung verifizieren. Zwischen der RiBtiefe der
duBeren keilformigen Risse und der Stableistung besteht eln linearer
Zusammenhang . Die RiBaushelltemperatur wurde zu 2 1750°C ermittelt.,

Ein Einflufl auf die RiB~ und Porenvolumenverteilung durch zyklischen
Bestrahlungsablauf wurde nicht festgestellt.

Bestrahlungen im schnellen PluB, verglichen mit solchen im thermilschen
FluB8, fihren nicht zu systematischen Unterschleden bezliglich der Poren=-
wanderung und RiBblldung. Infolge der konstanten Leistungsdichtevertei=-
lung liber den Bremnstoffradius wird lediglich dile Zentraltemperatur er=
hoht, welches zu elnem schnelleren Ablauf der Ieervolumenumvertellung fihrt.
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- Erfolgt dle Bestrahlung eines Bremmstabes mit einem axialen Stab-
leistungsprofil, so scheint die Leervolumenverteilung nach der Be=
strahlung elne Funktion der vor dem Temperaturausgleich herrschen=
den Zentraltemperatur zu sein. Der Zentralkanalradius 1lidB8t sich dann
nur unter Berlicksichtlgung axlaler Materialtransporte errechnen.

o Aus Leervolumenbilanzen lassen sich Verlidngerungen der Bremnstoff-
sdule berechnen.

Der Vergleich mit den model].;n'aiﬁigen Rechnungen liefert auch fiir den An-
wendungsbereich des Rechenprogrammes SATURN-la einige Aussagen:

- Flr kurze Bestrahlungszeiten kann das Programm, da sowohl dle gemesse-
ne RiB= als auch dle Porenvolumenverteilungen verifiziert werden komnten,
ohne Bedenken benutzt werden.

- Flr lange Bestrahlungszeilten ist das Programm SATURN=la in der Jetzi=-
gen Version nur bedingt verwendbar, da es keilne Ansidtze fiir das strah-
lungsinduzierte Nachsintern bzw. fir das HelBpressen enthdlt. Auch ist
SATURN=-la filir eine Bremnstoffscheibe ausgelegt, 80 daB sich keine
axlalen Materialtransporte berechnen lassen,

Da die Programmeingabedaten bis jetzt noch mit verhdltnismidfig groBen Fehlern
behaftet sind, lduft ein Vergleich mit der Theorie immer auf ein Anpassen an
das Experiment hinaus, Dieser Zustand kann nur durch vorziiglich instrumentierte
Bestra.hlungsexperimente’ liberwunden werden. Zu den unsicheren Eingabedaten gew
hoéren vor allem die wa‘meleitf‘a‘.higkei‘c des Brennstoffes und die Warmelibere
gangszahl zwischen Bremnstoff und Hiillle. Mit den hier beniitzten Elngabedaten
ergab dle Warmelibergangszahl h = 0,6 W/cm2 % fiir den Brennstoff U02--Pu02

die beste Ubereinstimmung zwischen Experiment und Theorie,

Flir eine Auslegung von Schnell«Briiter-Brennstdben kdnnen folgende Feststel=
lungen getroffen werden:

a) Der radiale Spalt braucht nur die thermische Ausdehnung des Bremstoffes
aufzunehmen, Ein welterer Antell wird iiber die Spaltgasschwellung in
den Zentralkanal verlagert,
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Die Ausbildung des Zentralkanals durch die Porerwanderung ist filr

die Bremnstdbe nicht lebensdauerbegrenzend. Sie ist im Gegentell

von Vortell, da nach der Ausbildung, die mlt einer Zentraltemperatur-
absenkung verbunden .ist, die Stableistung erhtht werden kann.

DaB die Verlagerung des Bremnstoffes zur Hlille letzthin ein lebens=-
dauerbegrenzender Vorgang ist, kann nach den Ergebnissen dieser Arbelt
nicht endgiiltig verneint werden. Hier muB dle Wechselwirkung zwlschen
Bremnstoff und Hille, insbesondere der korrosive Angriff der Hiille
sowie Ratcheting-Effekte und der Druckaufbau miteinbezogen werden,
Dies zu klédren bedarf es einer Verformungs-Spannungs-Analyse und
gezlelter Bestrahlungsexperimente.
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