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I. Einleitung

Das Verhalten der Spaltelemente in Kernbrennstoffen hat durch die in der
heutigen Reaktor-Entwicklung angestrebten hohen Abbrinde eine griBere
Bedeutung erlangt., Um eine Ubersicht iiber den augenblicklichen Stand der
Kenntnisse auf diesem Gebiet zu gewinnen, wurde die vorliegende Literatur-

recherche durchgefilhrt.

Sie schlieBt alle wesentlichen Versffentlichungen ein, die sich direkt

mit dem Verhalten der Spaltprodukte in Urandioxid und Gemischen von Uran-~
dioxid und Plutoniumdioxid als Kernbrennstoff befassen. Weiter wurden auch
Effekte in bestrahltem Urandioxid aufgefiihrt, von denen angenommen wird,

daBl sie einen EinflulB auf das Wanderungsverhalten der Spaltprodukte haten.

Arbeiten llber das Verhalten der Edelgase wurden in diese Zusammenstéllung

nicht mit aufgenonmmen.

Die Bestimmung des Abbrandes in bestrahlten Proben bildete mehrfach den
Ausgangspunkt fiir die Untersuchung der Wanderung der Spaltprodukte.
Daher wurden auch Arbeiten iber alle wichtigen Methoden zur Bestimmung des

Abbrandes in diese Literaturiiberszicht mit esirbezogen.

Es erschien niitzlich, in diesem Zus;mmenhang auch Arbeiten sufzufihren,
die sich mit der Zusammensetzung ven Spaltrrodukigemischen bei verschie~
denen Bestrahlungs-und Abkiihlzeiten befasscn, Angaben iiber wichtige Ta-
bellen und grafische Darstellungen dieser Art g<ind in einem gesonderten

Kapitel enthalten.

In der vorliegenden Literaturzusammenstellung wurden die bils zur Mitte

des Jahres 1963 vergffentlichten Arbeiten beriicksichtigt.

Gesellschaft fur Kernforschung m.b.He

Zemro\bi}chefél




II. Abbrandbestimmungen in bestrahltem Kernbrennstoff

J. Bubernak, J.W,T.Meadows, I.Lew, G.M.Matlack
TID-7629 ( 0kt.1961 ) Seite 177-183

"THE DETERMINATION OF RURNUP 1IN PLUTONIUM REACTOR FUELS"

Mit Hilfe der Spaltprodukt-Analyse wurde der Abbrand in kurzzeitig ( bis
zu 106 Stunden) bestrahltem Plutonium bestimmt. Die Radionuklide Sr-9o,
Zr-95,M0-99,Ru~103%, Cs-137, Ba-140 und Cel44d wurden zur Bestimmung hecran-
gezogen und die Ergebnisse mitecinander verglichen., Es zeigt sich eine
Ubereinstimmung der Einzelwerte mit Abweichungen bis zu 6 % Fir Langzeit-
bestrahlungen unter wechselnden Reaktorbedingungen wird das Sr-9o als
Abbrand-Monitor empfohlen., Das Spalt-Strontium wird nach der iblichen
radiochemischen Methode (Witrat-,Chromat-,0Oxalatfdllung isoliert und nach
dem Anwachsen der Tochter wird das Y-90 durch Extraktion mit TBP abge-
30/

trennt und gemessen., Die Testanalysen crgaben eine Genauigkeit ven + %o

(Standard-Abweichung).

13 Literaturhinweise)

R.5.Forsyth, D.G.Guthrie, A.E.Ross

TID:7629 (Junc 1962) pv166-176

"DETERMINATION OF BURNUF USING STABLE FISSION-PRODUCT MOLYBDENUM"

Die Autoren verichten iliber die Erfahrungen mit einer Abbrandbestimmungs-
methode, bei der das stabile Spalt-lMolybddn mit Hilfe der Verdinnungs-
analyse bestimmt wird. Als Vortcile dieser Methode werden die hohe Spalt-
ausbeute des Abbrand-Indikators, sein niedriger Neutroneneinfangsquersehnitt,,
die Unabhingigkeit von Bestrahlungs-und Abkilhlzeit und das Fehlen gasfor-
miger Vorldufer bei den Mo-Isctopen angegeben. Das Verfahren verlduft wie
folgt:Die Brennstoffproben werden in HNO5 geldst und eine bestimmte Menge
natiirliches Mo hinzugefiigt. Durch Oxydationszvklen wird ein vollstidndiger
Austausch von natiirlichem und Spalt-ilolybddn gewihrleistet. AnschlieBend

wird das Molybdin durch Extraktionen von den andern Spaltprodukten getrennt
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und seine Isotopenzusammensetzung im Massenspektremeter gemessen. Aus den

Intensitdtsverhdltnissen der Massenpeaks ( Natiirliches Molybdédn enth&lt

3 Isotope, die im Spalt~Molybdin nicht vorkommen) wird der Gehalt an Spalt-

Molybddn und daraus der Abbrand der Brennstoffprobe errechnet. Die Uberein~
955 5289, 4'37)

stimmung mit Ergebnissen anderer Abbrandbestimmungen (zr’7;

ist gut (+ 6 % Abweichung von den Molybdén-Werten).

( 9 Literaturhinweise )

A.J.Fudge, A.J.Wood, M.F.Banhan

TID-7629 ( June 1962 ) p. 152-165

"THE DETERMINATION OF BURNUP IN NUCLEAR FUEL TEST SPECIMENS
USING STABLE FISSION-PRODUCT ISOTOPES AND ISOTOPIC DILUTION "

In bestrahlten UOZ-Proben wurde der Abbrand mit Hilfe der Isotopenver-
dinnungsanalyse an stabilen Molybdén-und Neodym~-Isotopen bestimmt. Als
Bezugsgrdsse fir die nachfolgende massenspektrometrische Bestimmung wurden
den Proben Mo92 bzw.Nd142 als hochangétreiclierté Isotope zugesetzt. Bei einer
Abbrand der proben von etwa 0,5 % betrug der Unterschied zwischen beiden
Methoden nur + 3 %,

Innerhalb der gleichen Methode stimmten die Werte auf + 2 % iiberein,

Auch die zum Vergleich durchgefiihrten radiochemischen Bestimmungen mit Zr95

Cs 137 und Ce 144

als Abbrandindikatoren zeigten eine gute Ubereinstimmung
mit den Molybdin-und Neodym-Werten. Von dem Gesamtmittelwert aller Methoden
wichen die Mittelwerte der Einzelmethoden wie folgt ab:

Mo = 1,8 %; Nd= 2.6%; 2r’” = 3.0 % Ce ‘44 - 4.1%

(16 Literaturhinweise)



L.V.GroSev, A.M.Demidov
Ltomnaja Energija ( Nov. 1962 ) Scite 458-466

"BESTIMMUNG DES ABBRANDES VON BRENNELEMENTEN MITTELS
EINES MAGNETISCHEN +-SPEKTROMETERS" ( Original russisch )

In der Arbeit wird vorgeschlagen, ein magnetisches Comptonspektrometer zur
zerstorungsfreien Bestimmung des Abbrandes von Brennelementen zu verwenden,
Der Abbrand wird aufgrund der Intensitidt der 2,19 MeV y-Linie des Pr 144

(Tochter des Ce 144 )

bestimmt. Da das y-Spektrum der Spaltprodukte im Gebiet
fiber 1.5 MeV verhiltnisméRig cinfach ist, reicht ein Geridt mit 2 - 3% Auf-
18sung aus, Die Anderungen des Betricbszustandes des Reaktors miissen fiir

diese art der Bestimmung des Abbrandes genau bekannt sein, Wegen der ge-
ringen Intensitédt der 2,19 MeV y-Linie ist fiir jede MeBprobe eine Mindest-
menge von ca, loomg Spaltprodukte erforderlich. Die Summe der mdglichen Fehler
durch Selbstabsorption, ungeniigend bekannte Detektorempfindlichkeit u.a.
betragen 4o %. Die beschriebene lMethode eignet sich weniger filir die Be-
stimmung des absoluten 4bbrandes als vielmehr fir die relative Abbrandbe-~
stimmung.

(8 Literaturhinweise)

R.G,Hart, M, Lounsbury, C.D.ilckay

TID-7610 ( 0ct.1960) Scite 86-103  AECL-1176 CRDC-1001

"4 COMPARSION OF METHODS OF DETERMINING BURNUP
ON URANIUM DIOXIDE FUEL TEST SPECIMENS"

Der Abbrand von UO2—Pellets wurde nach 6 verschiedenen Methoden bestimmt.

Begtimmung der U235—Abreicherung durch Massenspekirometrie,

Bildung von Co60 in Kobalt-Sonden,

Bestimmung des Spalt—Cs'57,

)
2.)
3.)
4,) Bildung von Pu durch Neutroneneinfang in U 258,

5.) Kalorimetrie,

6.) Berechnung des Noutronenflusscs aus Reaktorleitung und Reaktor-f-Faktor,
Die Bestimmungsmethoden werden einander gegentibergestellt und wie folgt

charakterisiert:




1.) Die Bestimmung der U235—Abreicherung ist am verldBlichsten,Durch die
Wahl eines geeigneten Spektrometers konnen die Ungenauigkeiten, die beil

sehr niedrigen Abbrinden auftreten, klein gehalten werden.

2.) Die Verwendung einer Co-Sonde verlangt eine genaue Kenntnis des Neutronen-
spektrums zur Brmittlung des effektiven Einfangquerschnittes. AuBerdem
ist die Selbstabsorption des Co zu beriicksichtigen., Wegen der Einfach-

heit der Ausfilhrung ist die Methode sehr beliebt.

3.) Die Cs~137-Methode sollte ebenfalls zu genauen Resultaten fiihren. Fehler-
quellen sind hier die Cs-Wanderung im Brennstoff und die Adsorption von
Cs an Glaswidnden, Durch die Entnahme von geniligend groBen Proben und Zu~

satz von Cs-Tridger kdnnen die Fehler klein gehalten werden.

4.) Die Pu~Methode ist nur bei genauester Kenntnis deg Neutronenspektrums

durchzufithren,

5.) Die Kalorische Methode muf mit einer andern Methode kombiniert werden,

welche die FluBverteilung in einer grdsseren Probe zu bestimmen erlaubt.
6.) Wie bei Methode Nr., 5 ist eine genaue Kenninis der FPlussverteilung

erforderlich,

( 25 Literaturhinweise )

D.R. MacKenzie .

Talanta Vol.8, Seite 72-93% (1960)

"DETERMINATION OF U295 BURNUP IN IRRADIATED NATURAL
URANIUM BY CHEMICAL AND COUNTING MEPHODS"

Das Ziel der Arbeit war die Bestimmung von U255in bestrahltem natiirlichen

Uran mit einer Genauigkeit von 1 %. Da kein Massenspekirometer zur Verfiigung

stand, wdhlte der Verfasser zwei Methoden aus, die auf indirektem Weg die
Bestimmung gestatten. Die Isotopenzusammensetzung wurde durch Messung der |
Spaltrate und der a-Zdhlrate des von den Spaltprodukten angetrennten Urans
ermittelt. Wegen der niedrigen o -Z&hlrate muBten die Analysenproben im
Reaktor aktiviert und anschlieBend das Pu°-’ gemessen werden., Es wurde %
schlieBlich eine Genauigkeit von 1.3 - 2,6% erreicht. Die Methoden sind ;
jedoch recht aufwendig und nicht routinemi#fig durchzufiihren. Danach wurde

|
am gleilchen Ort die UZBS-Bestimmung mit einem Massenspektrometer durchges ' .4 E
fihrt und dabei eine Genauigkeit von 0,5 - 1,4 % erreicht.
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J.E.Rein, B.F.Rider

TID-17385 Januar 1963 21 Seiten

"BURNUP DETERMINATION OF NUCLEAR FUELSY
Progress~Report - Calender Year 1962

Der Bericht enthilt in seinem ersten Teil eine allgemeine Ubersicht iiber die
Probleme der Abbrandbestimmung in Kernbrennstoffen. Die einzelnen Arbeits-
methoden werden kurz umrissen,

Teil zwel gibt eine Zusammenfassung der bisher durchgefiihrten und der geplan-
ten Arbeiten an gemeinsamen Ferschungsprojekten der General Electric Co. und
der Phillips Petroleum Co.. Die Abbrandbestimmungsmecthoden mit aktiven oder
stabilen Spaltprodukten als Indikator nehmen dabei den grélten Raum ein., Da-
neben sollen die Spalt-und Einfangsquerschnitte der hdheren Transurane be-
stimmt werden.

( 2Y Literaturhinweise )

B.F.Rider, C.P.Ruiz
Progress in Nucl,Energy, ScriesI¥X, Analyt.Chem, Vol.3%, Pt.1-3, Seite 25-60

"THE DETERMINATION OF ATOM PER FISSION IN URANIUM FUEL"

Die experimentellen Methoden zur Bestimmung des Abbrandes im Uran werden aus-
fihrlich beschrieben und ihre mdglichen Fehler diskutiert, Die Autoren unter-
scheiden die verschiedenen Wege der Abbrandbestimmung:

1.) Messung von eincm cder mehreren gebildeten Spaltprodukten

2.) Messung der Isotopenzusammensetzung des Brennstoffes vor
und nach der Bestrahlung

3.) Zerstsrungsfreie Messung wie Kalorimetrie oder NeutronenfluRfmessung
Flir den ersten Weg wird als Peispiel die Bestimmung des Spaltcisiums ein-
gehend beschrieben, Proteentnahme, chemische Abtrennung und MeBtechnik
werden auf Fehlerquellen hin untersucht., Der Gesamtfehler betrdgt danach,
bei einem 4Lbbrand von 0,5 - 1.5 % des U-Brennstoffes, 547 %. Filir den zwei-
ten Weg wird die experimentelle Ausfithrung der Massenspektrometrie nur kurz
erwdhnt, dafir aber um so mehr Aufmerksamkeit den verschiedenen Kernreak-
tionen und ihren Wirkungscuerschnitten gewidmet,

Die Fehler der Bestimmung werden je nach Abbramd (U0,5=L,5 % nit 6-8 % ange-
geben,
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Fiir den dritten Weg wird als Beispiel die NeutronenfluBmessung durch Son~
den behandelt.
Die Autoren kommen zu dem Ergebnis, daB bei geringen Abbrénden die " Spalt-
produktmethoden " die grésste Genauigkeit aufweisen, Bei hdheren Abbrénden
wird die gleiche Genauigkeit auch durch die Massenspektrometrie erreicht,
Nur wo ein grdsserer Fehler in Kauf genommen werden muB, sind zerstdrungs-

freie Bestimmungsmethoden anwendbar.,

(26 Literaturhinweise)

B, F.Rider, J.L.,Russel jr., D, W.Harris, J.P.Peterson jr.
GEALP-3373 (Marz 1960) 62 Seiten

"THE DETERMINATION OF URANIUM BURNUP 1IN MWD/TON”

Zwei Methoden zur Abbrandbestimmung in bestrahltem Uran werden einander
gegeniibergestellt :Die radiochemische und die massenspektrometrische Me-
thode. Bei ersterer wird das Spalt-Cdsium als einziger Abbrand-Indikator
diskutiert. Die Fehlerquellen beider Methoden werden einer eingehenden Bew~
trachtung unterzogen.Im Anhang werden genaue Arbeitsvorschriften fir die
Uran-,Plutonium-und Spalt-Cédsiumanalyse angegeben. Nach Abwdgung der Vor-
und Nachteile beider Abbrand-Bestimmungsmethoden kommen die Autoren zu
folgenden Ergebnissen:

1.) Beide Methoden haben einen optimalen Anwendungsbereich

2.) Bei wichtigen Proben, bei denen die Genauigkeit eine grosse Rolle
spielt,ist es sinnvoll, die Analyse nach beiden Methoden durchzufiihren

3,) Um nicht den Aussagewert der Messung in Frage zu stellen, ist der
Entnahme von Brennstoffproben vor und nach der Bestrahlung besondere
Sorgfalt zuzuwenden,

4.) Sehr gensue Messungen des Abbrandes erfordern einen grossen Aufwand.
Sie sind wirtschaftlich gerechtfertigt nur filir die wichtigsten Proben.,

(57 Literaturhinweise)



B.F.Rider
GEAP-4053-1 (MErz 1962) 14 Seiten

"ACGURATE . NUCLEAR FUEL BURNUP ANALYSES!
First Quarterly Report ( Dez.-Febr.)

Zwischen der Phillips Petroleum Co. und der General Electric Co. wurde ein
gemeinsames Forschungsprogramm vereinbart. Untersucht werden sollen die
Methoden zur mSglichst genauen Bestimmung des isbbrandes in Kerhbrennstoffen.
Die G.E, wird sich zundchst mit der Massenspektrometrie der stabilen Spalt-
produkt-Isotope beschdftigen, Mit den Vorbereitungen des Programms { Kauf
von reinen Kernbrennstoffen und hochangereicherten stabilen Isotopen )

yvurde begonnen,

B.¥F.Rider

GELP-4053%-2 Juni 1962 1% Seiten

"ACCURATE NUCLEAR FUEL BURNUP ANALYSISM
Second Quarterly Report, ( Mdrz-Wai)

Es wurden Vorbereitungen fiir die Bestrahlung von reinen Kernbrennstoffpro~
ben getroffen, Der Aufbau der Bestrahlungskapseln und der Probenhalter wird
in Zeichnungen ausfliihrlich dargestellt. Weiter wird iiber die Chemie der
Abtrennung des Molybddns und die massenspektrometrische Bestimmung dieses
Elements berichtet. Molybdan-Extraktionen mit o~Benzoin-Oxim und Acetyl-
Aceton wurden untersucht und die Extraktionsausbeute in ibhidngigkeit von
Extraktionszeit und pH des wissrigen Ldsungsmittels festgestellt., Die Ar-

beiten iber das Molybdén sollen fortgesetzt werden,
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B.F.Rider

CEAP-4082 Qet.1962 18 Seiten

"ACCURATE NUCLEAR FUEL BURNUP ANALYSES"
Third Quarterly Progress: Report June-Sept.

Es wird iiber den Fortgang verschiedener Arbeiten am Projekt berichtet. In

finf Teilgebieten wurden im Berichtszeitraum folgende Arbeiten ausgefihrt:

1.) Die Bestrahlungskapsel GEV-1, die U-22,0%27 Pu®7und mehrere
NeutronenfluBsonden enthdlt, wurde im Juli in den Reaktor MTR
eingebracht. Mit Hilfe dieser Proben socll die Spaltausbeute
gewisser stabiler Spaltprodukte bestimmt werden.

2.) Eine Zwillingsprobe zur GEV-1l wurde im August in den Reaktor VBWR
eingesetzt., Dieser Reaktor besitzt ein gehdrtetes Neutronenspekirum. .
Zur Ermittlung der Neutroneneinfangquerschnitte werden im VBWR
auBerdem stabile Spaltprodukte bestrahlt.

RRTIEY

Die Ionenaustausch-Isolierungsmethode fiir Spaltneodym wurde weiter
bearbeitet. Gegen Ce und Sm wurden DF-Werte von loo resp.lo erreicht.

A ¥}
.
S~

Bine Extraktionsmethode fiir die Isolierung von Neodym wurde untersucht.

.) Die massenspektrometrische Bestimmung des Neodyms konnte verbessert
werden, Filir eine Bestimmung ist nunmehr nur noch cine Menge von
0,2 Nanogramm:Neodym.notwendig.

(4 Literaturhinweise )

B.P.Rider, C.P.Ruiz, J.P.PetersonJr..

GEAP-4137 Dez. 1962 29 Seiten

"ACCURATE NUCLEAR FUEL BURNUP ANALYSES" .
Fourth Quarterly Progress Report Sep.-Nov. N

Es wird liber weitere Fortschritte auf zwei Teilgebieten des Projektes be-
richtet. Fiir die Untersuchung der Spaltproduktwanderung wurden zwei Proben
unter Bedingungen bestrahlt, bei denen etwa 70 % des Probenquerschnittes
schmolzen, Die danach vorgenommenen Bestimmungen der Spaliprodukte Zr95,

col4l o 13T 89/90

s und Sr sowie des Pu zeigten, daf eine geringe Wanderung
dieser Nuklide in Richtung zum heissen Kern stattgefunden hatte.

Anreicherungen von 1lo-20% gegeniiber dem theoretischen Wert wurden beobach-
tet,wobel jedoch erwdhnt werden muB, dass die fehlergrenzen der Bestimmun-

gen etwa 15 % betrugen.
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An den Winden des Zentralkanals wurde eine starke Anreicherung ( etwa
141 95 239 o
y Zr” 7 ,und Pu festgestellt. Das Spalt-Cidsium de=~

stilliert,wie friher bereits festgestzllt, aus den Innenzonen heraus in

2,5-faoh) von Ce

die relativ kalten Randzonen.Die chemische Abtrennung des Neodyms von den
Spaltprodukten mit Hilfe von Icnenaustauschern wurde weiter untersucht.
Ee wird cine genaue Beschreibung der zur Zoit durchgefiihrten Abtrennungs-

methoden gegeben.

B.F.Rider C.P.Ruiz, J.P.Peterson jr.
GEAP-4201 (Marz 1963) 28 Seiten

"ACCURATE ©NUCLEAR FUEL BURNUP ANALYSES™M
Fifth Quarterly Progress Report, Dez.62-Febr.63

233

Eine Methode zur Bestimmung des Abbrandes in den Xernbrennstoffen U ,
U235, U258,Pu239und in Th252 wird beschrieben, Abweichend von den bisheri-
gen Spaltprodukt-Bestimmungsmethoden wird hier das stabile Spzltneodym

als Abbrand-Indikator herangezogen. Das Verfahren verlduft wiec folgt:

Aus der Brennstoff-Spaltprodukt-Ldsung wird mit Hilfe einer Dowex-2-
Austauschersédule die Masse der Spaltvrodukte und der Brennstoffe von
Neodym getrennt. Drei weitcre sustauschercsdulen, gwel mit Didthylhexyl-
phosphorsdure auf Bakelitpulver und cine mit Dowex-50 beladen, dienen

zur Abtrennung des Cers, der anderer Seltenen EZrden und der Actiniden.

Das so gereinigte Spalt-Necdym wird massenepesktrokopisch analysiert.

Als Bezugsgrdsse dient das am Anfang der Trennung zugesetzte stabile
Isotop Nd15o, das bei der Spaltung nur mit geringer Ausbeute gebildet

wird. Mit dem chemischen Abtrennungsverfahren wird ein B—y—DFb»lOu 2y~
a -

reicht.Fir Ce144,05157, 7075 una Bu®® ist der DF sogar > 107,

Die Genauigkeit dieser #bbrandmethode hingt ab von der Genauigkeit, mit

der die Spaltausbecuten des Nd bekannt sind. Zur Zeit sind Untersuchungen
. 232 238 .

im Gange, um die Spaltausbeuten fir Th 5 und UC5 mit schnellen Neuw-

tronen zu bestimmen.

(7 Literaturhinweise)
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Duane N. Sunderman
ASTM Special Techn.Publ.No.276, Seite 3-8, (0Oct.1959)

"THE RADIOCHEMICAL DETERMINATION OF URANIUM BURNUP"

Die experimentellen Methoden zur Bestimmung des Abbrandes werden aufgegliedert

in direkte und indirekte Methoden, aufgezdhlt und kurz besprochen. Etwa die Halfte

des Aufsatzes ist einer Beschreibung der Cslj7~Methode gewidmet, in welcher

Probenahme, chemische Trennung, Messung, Abbrandberechnung und die dabei zu ‘B

beachtenden Fehlerquellen eingehend erldutert werden.

(26 Literaturhinweise)
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I1T. Ver@alten der Spaltprodukte in bestrahltem Urandioxid und
Gemischen von Urandioxid und Plutoniumdioxid

A.S.Bain
ASTM Special Techn.Publ., No.306 ( June 1961 ) p. 35-46

"THE HEAT RATING REQUIRED TO FRODUCE
CENTRAL MELTING 1IN VARIOUS UO2 FUELS"

Es wird iber kurzzeitige Bestrahlungsversuche mit UO2-Brennstoffcn be-

richtet. Bestrahlt wurden zylindrische Stdbe von 1,85 cm ¢, die UO2 ver-

2’12—U02’19 und zum

Teil Zusdtze von YZOB enthielten. Bei Stableistungen zwischen 40 und 92

Watt/cm wurde ein Schmelzen des Zentrums beobachtet, wobei das am hoch-
sten verdichtete UO2 0 die hbchste Stableistung (92 W/cm) zum Schmelzen
14

erforderte. Der flir dicse Stdbe typische Zentralkanal bildet sich schon

schiedener Dichte, ferner iUberstdchiometrisches U0

nach einer Bestrahlungszeit von 3 Minutcn aus. Die ZusZtze von Y207 flihrten
‘ 2

bei gleicher Stableistung zu einer VerproBerung der pesschmolzencn Zone.

( 28 Literaturhinweise )

J.lambert Bates
ASTM Special Techn.Publ.No.306, (Junc 1961) Seite 16-28

"VOIDS IN IRRADIATED UOZ"

Fiinf Typen von Hohlrdumen wurden bei der metallografischen Prifung von
zylindrischen UOQ-Brennelementen beobachtet. Die Brennelemente vurden
unter Bedingungen bestrahlt, die zu einer hohen zentralen Temperatur
und einen groBen radialen Temperaturgradicnten fihrten.Bei Bestrahlungs-
seiten zwischen 20 Minuten und 12 Wochen wurde nur eine geringfigige
Anderung der Porenstruktur mit der Bestrahlungszeit festgestellt. Der
Binfluss, den die Anwesenheit und die Wanderung dieser Hohlridume auf dic
Verteilung und Riickhaltung der Spaltprodukte ausiiben kann, wird cr-

wahnt.

-12 - (11 Literaturhinweise)
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J.Lambert Bates James A. Christensen, William E., Roake
Nucleonics ( Marz 1962) Vol.20 Nr.3 Seite 88~90

"FISSION PRODUCTS AND PLUTONIUM MIGRATE IN URANIUM-DIOXIDE FUEL"

Die Arbeit befaBt sich mit der radialen Spaltprodukt-und Pu-Verteilung in

einem UOZ-Brennelement. Ein stabformiges UOz—Brennelement mit einem

Durchmesser von 3,5 cm wurde nach der Bestrahlung (300 MWD/t U02,56 kw/ft)

durchgeschnitten und quer iiber die Schnittfldche ca.20 kleine Brennstoff-
95 pul03, 04137 144

proben entnommen. Die Radionuklide Zr””, Ru sowie

, und Ce
das erbriitete Pu wurden in jeder Probe analysiert und in einem Diagramm
die gefundenen Aktivitidten gegen den Stabdurchmesser aufgetragen. Im
Diagramm sind sowohl fiir die Spaltprodukte als auch fiir das Plutonium
deutlich 2 symmetrische Minima zu erkennen, aus denen zu schliessen wére,
dafBl eine Abreicherung der analysierten Stoffe im Gebiet starken Kornwachs-
tums stattgefunden hat. Der tatsdchliche Aussagewert der Kurven wird je-
doch durch die hohen Fehlergrenzen der Analyse (12 % fiir Cs157; 15 % fiir
Zr95, 15 % fiir Ce144, 25 % fir Ru 103, 20 % fiir Pu) stark herabgesetzt, da
die gefundenen Aktivitidtsunterschiede ebenfalls nur lo -~ 20% betragen.
Die Fehler sind hauptsidchlich auf die Ungenauigkeit der Uranbestimmung

(+ 12 % in den UOZ—Proben( 10-200 vy U02) zuriickzufithren,

( 11 Literaturhinweise )

J.L.,Bates J.A.Christensen, W.E.Roake
HW.SA-27178 (1962) 12 Seiten
"FISSION TPRAGMENT AND PLUTONIUM MIGRATION IN UOZ—FUEL”

Die Wanderung des Plutoniums und bestimmter Spaltprodukte in UO2 wurden
untersucht., In finf stabfdrmigen Brennstoffproben (¢ 1.3-3%,5 cm) mit
Abbridnden zwischen 300 und 23700 MWD/T wurden in radialem Abstand Proben

entnommen und auf Pu239, Zr95,Ru106’ 08157 144

, und Ce y analysiert. Die

so erhaltenen Aktivitétsprofiie zeigten bei den verschiedenen Brennstoff-
proben eine unterschiedliche Struktur.Gemeinsam war ihnen ein leichtes
Minimum in der S&ulenkristall-Zone.Bei der 23700 MWD/T-Probe war das Cs137
aus den Mittelzonen weitgehend herausdestilliert und in einer diinnen
Randzone stark angereichert. Erstaunlicherweise waren die Entmischungs-~
erscheinungen, mit Ausnahme des Cs, bei hohen Abbrinden kleiner als bei

pu?3? cel?t ¢

niederen. zeigte ein dem ghnliches Verhalten.

( 7 Literaturhinweise )
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J.Belle (mit 41 Koautoren)
USAEC, US Government Printing Office

“URANIUM DIOXIDE: PROPERTIES AND NUCLEAR APPLICATIONSH

Der Autor hat in dem 726 Seiten umfassenden Buch alle bis zum Anfang des
Jahres 1961 einsehligigen Verdffentlichungen verarbeitet. Die 9 Kapitel
behandeln:

—
.
~—

Anwendung von UO2 fir Leistungsreaktoren

Herstellung von UO2

Charakterisierung des UO2

-

Fabrikation von UO2

Physikalische Eigenschaften

Phasenbeziehung im Uran-~Sauerstoff-und bindren Oxidsystemen

Reaktion des UO2 im festen Zustand

Oxydation und Korrosion

O @~ O WS~
»
e N N S N e N N

Bestrahlungseffekte.

Das Buch birgt eine Fiille von Informationen, die durch zahlreiche Abbil-~
dungen, Diagramme und Tabellen vertieft werden, Flir die meisten F&lle
erlibrigt sich daher die Heranziehung der Originalliteratur.

(8%0 Literaturhinweise)

R.M.Berman
Nuclear Science and Engineering 16, 315-328 (1963)

"FISSION FRAGMENT DISTRIBUTION IN IRRADIATED UO2"

Vier bestrahlte U02-Proben wurden gemahlen und anschlieBend in 3 n HNO3
frpktioniert geldst, Die einzelnen Sdure-Fraktionen wurden auf Uran sowie

137 o 144 5,05 5,90 155

und Eu analysiert.

auf die Spaltprodukte Cs
Dabei zeigten sich bei den einzelnen Fraktionen erhebliche Unterschiede
in der spezifischen Aktivitdt (bezogen euf Uran) der Spaltprodukte,

Eine Anreicherung wurde in den ersten und in den letzten Fraktionen be-
obachtet, wdhrend die mittleren Fraktionen eine Verarmung aufwiesen. Bei
einer nur kurz bestrahlten Probe war eine Anreicherung im Innern der
Kdrner nicht zu beobachten. Aus den Ergebnissen der Versuche wird ge-
schlossen, dass die Spaltprodukte nicht in fester Losung im UO,verbleiben,
sondern zu Korngrenzen und Gitter-Fehlstellen hin wandern,

(7 Literaturhinweise)
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M.L.Bleiberg, W.Yeniscavich, R.G.Gray
ASTM Special Techn.Publ.No 306 (June 1961)  Seite 64-83

NEFFECTS OF BURNUP ON CERTAIN CERAMIC FUEL MATERIALS"

Die Bestrahlungseffekte an U02, UO2 in BeO-Matrix und UO2 in A12 03—
Matrix bei hohem Abbrand werden miteinander verglichen, Dazu wurden
plattenformige Brennelemente bis zu einenm Abbrand von 13.7 % im Reaktor
belassen., Die Volumenvermehrung und die Spaltgasfreisetzung wurden
untersucht. Bei einem Abbrand von ca. 10 % wurden Volumenvermehrungen
bis zu 100 % festgestellt. Eg wird gezeigt, daf die Spaltgasfreisetzung
mit der Zerstorung des UOZ-Kristallgitters eng verknilipft ist.

( 18 Literaturhinweise )

M.L,Bleiberg, R.M.Berman, L.Lustman
WAPD-T-1455 (Marz 1962) 135 Seiten
"EFFECTS OF HIGH BURNUP ON OXIDE CERMAIC FUELS"

Plattenfdrmige Brennelemente mit Zircaloy-2-Mantel wurden bis zu 30-40 x

2
10 OSp/cm3 bestrahlt. Es wurdenreines UQ UO, + 2r0, in fester

2’ 2

Losung, ferner UO2 in Al und BeO-Matrix eingesetzt. Nach Bestrahlung

0
wurde der Volumenzuwachs? gie Spaltgasfreigabe und die Struktur des
Brennstoffes untersucht. Dabei zeigte sich fiir reines UO2 eine Zuwachs-~
rate von 0,16 % pro 1020 Sp/cm5 fiir Abbrénde bis zu ca. 17 x 1020Sp/cm3
tind dariiber hinaus eine Zuwachsrate von 0,7 % pro lOQOSp/cmB.

Die Zroz-haltigen Mischbrennstoffe nahmen um 0,7 % pro lOZOSp/cm3 ZU.
Ebenso die BeO-Matrix, Beim AlZO3 wurde schon unterhalb eines Abbrandes
von IOZOSp/cm3 eine Volumenvermehrung von 19 % beobachtet.

Die Spaltgasfreigatre wurde auf zwei wesentliche Ursachen zurilickgefiihrt:

Stark itiberhdhte Temperaturen und hoher Abbrand. Unter Extrembedingungen
wurden bis zu 57 % freies Spaltgas gemessen, wihrend normalerweise
nur 1 - 11 % des Spaltgases frei vorlagen. Unter dem Mikroskop wurden *.
bel hohem Abbrand und {iberhthter Temperatur im Brennstoff weiBe XKnoll-
chen beobachtet, von denen man annimmt, daf sie z.Teil aus Spaltpro-
dukten bestehen. Die Kndllchenbildung unterbleibt bei niederer Tem~
peratur . An der Grenzfléche Brennstoff-Mantel wurden graue Zonen fest-
gestellt, die vermutlich aus ZrO2bestehen, das durch Reaktion mit dem
Sauerstoff des gespaltenen UOzentstanden ist.

(32 Literaturhinweise)

- 15 -
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W.B.Cottrell, H.N.Culver, J.Li.Scott, li.M.Yarosh
ORNL-2935 (Sept.1960) 138 p.

"pISSION PRODUCT RELEASE FROM U02“

Alle Informationen {Uber die Spaltprodukt-Freigabe im bestrahlten U02-
Brennstoff wurden bis zunm Herbst 1959 ausgewertet, Die bis dahin vorlie-
genden experimentellen Daten wurden unter dem Gesichtspunkt verschiedener
lMechanismen der Spaltgas-Freigabe interpretiert. Aus diesen Betrachtungen
heraus versucht man etwas iber den Druckaufbau in UOZ-Brennelementen vor-
augzusagen.

Weiter wird das Brennstoff-Bestrahlungsprogramm des ORNL skiziert. Einige
Parameter-Studien werden beschrieben, die einen Einfluf auf das Verhalten
der Brennelemente in EGCR haben.

( 82 Literaturhinweise )

R.C.Baniel, M.,L.,Bleiberg, H.B.Meieran, W,Yeniscavich
WAPD-263 ( Sept.l1962 ) 285 Seiten

"EFFECTS OF HIGHE BURNUP ON ZIRKALOY-CLAD
BULK UOZ’ PLATE FUEL DLEMENT SAMPLES"

Uber zahlreiche Bestrahlungsteste, durchgefiihrt an plattenfdrmigen UO -
Brennelementen pit Zirkaloy-Hiille wird berichtet. Die Lehensdauer der Brenn—
elemente wird danach im wesentlichen durch die Betriebstemperatur und
durch Brennstoffspannungen bestimmt. Beide Faktoren flihren zu einer Ver-
formung und schlieBlich gzum Bruch der Hﬁlle. £lg Schwellraten wurden fiir
das UO, bis zu einmem Abbrand von 17 x 1o Sn/ntO 16 % a V pro 102Osp/cm5
und daruber hinaus 0,5 - 0,7 % a V‘pro lO Sp/cm angegeben, Die Spaltgas-
freisetzung nimmt mit héherem Abbrand zu und erreicht bei 32 x lozosp/cm
etwa 10 %. In den Schliffbildern sind in der UOZ—Struktur weliBe Knoll-
chen sichtbar, von denen angenommen wird, dass sie aus nicht flichtigen
Spaltprodukten bestehen. Die Zusammenballung der Spaltprodukte zu Kndll-
chen ist erst bei hherer Temperatur zu beobachten. Der Bericht zeigt

auf ca. 200 Seiten Abbildungen von Brennstoffschliffen.

( 25 Literaturhinweise )
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J.M.Gerhart, J.N,Siltanen, J.S.Cochran
ASTM Special Techn.Publ. No. 306, Juni 1961, Seite 154-177

"THE IRRADIATION AND EXAMINATION OF A PLUTONIUM-URANIUM
OXIDE FAST REACTOR FUEL"

Kurzfassung des Berichtes GEAP-3833, Nov.l196%, 113 Seiten

(ndheres siehe dort)
( 9 Literaturhinweise )

J.M.Gerhart
GEAP-3%833 (Nov.1961) 113 Seiten

"THE POST-IRRIDATION EXAMINATION OF A4 PuO2 FAST REACTOR FUEL"

Ein groBes Bestrahlungsprogramm zur Untersuchung des Verhaltens von PuO2 -
UOQ— Reaktor-Brennstoff wurde durchgefiihrt. 4o stabformige Test-Brennele-
mente mit 5,5 mm Innen—¢ wurden in GETR bis zu 99000 MWD/T abgebrannt.

Der zugehdrige WdrmefluB schwankte zwischen 150 und 500 Watt/cm2 bei

einer Wandtemperatur bis zu 65000. Trotz der hohen Beanspruchung trat bei
keiner der Proben ein Hiillen-Bruch auf, Nach der Bestrahlung wurden die
Test-Brennelemente nach folgenden Richtungen untersucht:

Messung der &duBeren Dimensionen
.) ¥-Scanning
Visuelle Untersuchung des Brennstoffes

)
)
) Bestimmung des freien Spaltgases
)
) Messung des Zentralkanals

)

1
2
5.
4.
5.
6.) Metallographische Untersuchung

Der Abbrand der Proben wurde, nachdem zun#chst zum Vergleich einige radio-
chemische Bestimmungen ausgefithrt wurden, nur noch aus kalorischen Daten

bestimmt. Als in dieser Reihe hichster Abbrand wurden 99000 MWD/T erreicht.

Bei dieser Probe lagen 48,1 % des Spaltgases in freier Form vor.

( 10 Literaturhinweise )
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F.J.Leitz

rd
GEAP-3981 3"~ Quarterly Report (April-June 1962)

"sODIUM~-COOLED REACTOR PROGRAM.
FAST CERAMIC REACTOR DEVELOPMENT PROGRAM"

Es wird iber Entwicklungsarbeiten am FCR-Reaktorprojekt berichtet.Im
Vordergrund steht hier die Erprobung der zukiinftigen Brennelemente. Fiir
eine mdgliche Plutonium-Vanderung werden drei verschiedene Mechanis-

men diskutiert. Ausgehend von einem Brennstoff aus 73,6 % UO2 und 18,4 %
puo2 wird die Anderung des Doppler-Koeffizienten fir die maximalen
Entmischungen errechnet. Experimentell untersuchte man die axiale Wan-
derung von Plutonium in das U02-B1anket. Die Analyse der 0,2 mm dicken
Kontaktzone ergab innerhalb der Fehlergrenzen (+ 20 % keine Anzeichen
fiir eine Wanderung des Pu. In radial entnommenen Proben wurde die bereits
bekannte Wanderung des 05137 in die kalte AuBenzone beobachtet, Der Ab-
brand der analysierten Brennelemente betrug ca. 64000 MWD/T. Der Autor
kommt auf Grund der theoretischen und experimentellen Daten zu dem
SchluB, daf die radiale Wanderung von PuO2 nur einen sehr geringen Ein-
fluBl auf den Doppler-Koeffizienten des FCR hat.

(21 Literaturhinweise)

F.J.Leitz
HW-T75007 (Dez.1962)

"PLUTONIUM AS A FUEL FOR THE FAST CERAMIC REACTOR"

Es wird liber Abbrandversuche mit stabfdrmigen UOz—PuO2—Brennelemen-
ten berichtet.Die Stdbe(0,5 cm P) erreichten bei einer Wdrmeleistung
bis zu 60 Watt/cm Abbrinde bis zu 100.000 ¥WD/T. 20-70 % des Spalt-
gases wurden freigesetzt, jedoch war keine Kerrelation zwischen Ab-
brand oder Warmeleistung und Spaltgasfreigabe festzustellen. Eine ra-
diale Wanderung des Plutoniums, auf die in frilheren Berichten hinge-
wiesen wurde, war innerhalb der Fehlergrenzen (+ 20 %) nicht zu be-
obachten.In axialer Richtung wurde die Verteilung der Spaltprodukte
Sr-90, 7Zr-95, Ce-144, Cs-137 und Cs-134 untersucht.Wahrend Zr-95 und
Ce-144 am Ort ihrer Bildung verblieben, zeigte sich beil Sr-90, Cs-137
und Cs-1%4 eine deutliche Wanderung in Richtung der Pellet-Beriihrungs~
flichen. Die gegeniiber dem Cs-13%7 beim Cs-134 festgestellte erhdhte
Wanderungsneigung wird auf die Beweglichkeit eines Vorldufers des Cs-134

(Xe-133 HWZ 5,3 d) zuriickgefihrt.
( 12 Literaturhinweise )
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W.B.Lewis

AECL-1402 DL-45 (Nov.1961) 36 Seiten

"BEHAVIOR OF FISSION GASES IN UO2 FUEL"

Die Mechanismen, die zur Spaltgasfreisetzung fiihren kdnnen, werden dis-
kutiert.
Es sind dies:

Diffusion

thermische Aguilibration
a)Porenwanderung

b)Kornwachstum

c)Plastische Deformation
d)Diffusion zu geschlossenen Poren

1.)
2.) Stdchiometrische Aquilibration
3.)

4.) Oberfliachonverdampfung
5.) Spaltungs-RiickstoB
6.)Knock-out.

Aufgrund der bisher bekannten experimentellen Ergebnisse kommt der Au-
tor zu dem SchluB, daB bei Abbrinden < 2C 000 MWD/t das Spaltgas prak-
tigch keinen Druck auf die Hiille ausiben sollte. Erst bei der Zerstdrung

des Oxidgefiiges ist mit einem starken Innendruck zu rechnsan.

M.Lounsbury R.G,Hart, R.W.Jgnes
ABCL-1609 CRC-1095 ( Sept.1962) 16 Seiten

"AXIAL AND RADIAL DISTRIBUTION OF TURANIUM AND
PLUTONIUM ISOTOPES IN NRXAROD-45"

In einem metallischem Uran-Brennstab mit 3,7 cm ¢ wurde nach der Be-
strahlung (6200 MWD/T) auf chemischem Wege das U/Pu-Verhéltnis in einer
Reihe von Proben bestimmt.( Die Proben wurden nach dem Durchsédgen des
des Brennstabes in verschiedenen,radialen Abstiénden entnommen.) Weiter
wurde die isotopische Zusammensetzung des Pu darin massenspektrome-
trisch bestimmt und mit den Theoretisch errechneten Werten verglichen.
Es ergab sich folgendes Bild:

Durch die Fluxdepression im Innern des Stabes erniedrigte sich der An-

teil der hbheren Pu-Isctope in der Innenzone.

- 19 -
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Zusammensetzung einer Innenprobe:

Pu-239= 83,3 %; Pu-240 = 14,8 %; Pu-241 = 1,68 %; Pu-242= 0,216 %;
Zusammensetzung einer AuBenprobe:

Pu-239 = 78,1 %; Pu-240 = 18,5 %; Pu-241 = 2,8%; Pu-242 = 0,506%,

Die Werte stimmen mit den errechneten gut iiberein. Eine Wanderung des

Plutoniums in Brennstoff wurde nicht festgestellt. Das Pu-U-Verhdltnis

entsprach ebenfalls der Theorie.

W, W.Morgan, R.G.Hart, R.W.Jones, W.J.Edwards

AECL-1249 CRDC - 1027 (April 1961)

"A PRELIMINARY REPORT ON RADIAL DISTRIBUTION OF

FISSION PRODUCT XENON AND CESIUM 1IN UO2 FUEL ELEMENTS"

UO2— Pellets von 0,5 - 1 inch ¢ mit natiirlichem und etwa 8 % ange-
reichertem Uran wurden bei einer Wirmeleistung3svon 30-40 Watt/cm be-
strahlt.AnschlieBend wurden aus drei radialen Zonen (Zentral-,Mittel -
und AuBenzone) Proben entnommen und auf Pu, Spalt-Xenon und Spalt-Ci-
sium analysiert. In der Zone mit starkem Kornwachstum ( Mittelzone )
stellte man eine Abreicherung von Pu, Cs und Xe fest.

136_ 4 134

AuBerdem zeigte sich dass die Isotopenverhdltnisse Xe - und
Cs157- Cs134in den Proben verschiedener Zonen nicht konstant waren.
Damit wurde die These widerlegt, dass die Spaltgase widhrend der Bestrah-
lung frei sind und widhrend der Abkiihlung nach Bestrahlungsende wieder
vom Brennstoff absorbiert werden.Im Anhang wird die analytische liethode

fir die Bestimmung des Spalt-~Xenon beschrieben,

(13 Literaturhinweise)
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G.W. Parker, G.B.Creek, W.J.Martin

PID-7622 (0kt.1961) Seite 149-159

"RELEASE OF FISSION PRODUCTS FROM REACTOR-GRADE
UO2 BY DIFFUSION, OXIDATION, AND MELTINQ""

Bestrahlte UOZ—Proben wurden unter Luftzutritt stufenweise erhitzt und
die herausdiffundierenden Spaltelemente bestimmt.Dabei zeigte sich,

dass bei Temperaturen bis zu 9OOOC zundchst Jod und die Spaltgase inm
geringem MaBe freigesetzt werden. Bei Temperaturen von 1l4pgpoC dagegen
werden 100 % des Spalt-Ru und %0 % des Spalt-Te frei, wihremd die ent-
sprechenden Prozentzahlen flir Jod und Spaltgas zwischen 10 und 20 lie-
gen.In einer Helium-Atmosphdre sind Tellur und Jod die fliichtigsten
Spaltelemente. Bei 2200°C werden unter den Versuchsbedingungen auch

35 % Spalt-Sr freigesetzt. Der beim Schmelzen des UO2 freigesetzte
Anteil der Spaltelemente ist abhdngig vom Abbrand., HBherer Abbrand bedevs

tet erhdhte Freisetzung der Spaltelemente Jod, Tellur, Cdsium, Ruthen.

( 9 Literaturhinweise )

B.F.Rider, C.P.Ruitz, J.P.Peterson jr.
GEAP=~-4137 Dez.1962 29 Seiten

"ACCURATE NUCLEAR FUEL BURNUP ANALYSES"
Fourth Quarterly Progress Report Sept.-Nov.

Ndher beschrieben auf Seite 8.
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V.E.Roake
HW-T73072 (Marz 1962) 56 Seiten

"IRRADIATION ALTERATION OF URANIUM DIOXIDE"

Die bei Bestrahlung im Brennstoff UOzauftretenden Anderungen der Wirme -
leitféhigkeit, der elektrischen Leitfdhigkeit, der Mikrohirte, Porosi-
tdt und Kristallstruktur werden beschrieben. Um einen besseren Einblick
in die Ursachen dieser Anderungen zu bekommen, wurden Experimente in
drei Temperaturbereichen, unter IOOOOG, von 500 - 17\000 und iber

160000 durchgefiihrt.Weiter wurde die Wanderung der Spaltprodukte in
stabfdrmigen Test-Brennelementen untersucht. Bei allen untersuchten
Radionukliden (Zr95, RuloB, Ru1°6, Cs137, 09144) wurden Entmischungen
festgestellt., Das Pu zeigt dhnliche, allerdings schwichere Entmischungs-
erscheinungen, Einige Vorschlidge fiir die Deutung dieser Erscheinungen
werden gemacht.

(18 Literaturhinweise)

J.A,L.Robertson, A.M.Ross M.J.F.Notley, J.R.MacEwan
Journal of Nuclear Materials 7, Nr.3 (1962) 225-262

"TEMPERATURE DISTRIBUTION 1IN U02 FUEL ELEMENTS"

Das Problem der Temperaturverteilung in UOZ-Brennelementen wird ein-
gehend behandelt. Frithere Untersuchungsergebnisse werden neu interpre-
tiert und man gelangt nun zu einem klaren Bild lber die Temperaturver-
teilung fiir Brennelemente, bei denen das UO2 unter Druck mit dem Hiillen-
material in Verbindung steht. Die Temperaturverteilung ist vorhersagbar.
Aus den Untersuchungsergebnissen geht hervor, daB nur bei Temperaturen
unter 6OOOC bei Bestrahlung ein deutliches Absinken der thermischen
Leitfahigkeit stattfindel und zwar bis 2zu einem Abbrand von 46 000
MWD/T Uran. Die zahlreichen Faktoren, die den WHrmelibergang' zwischen
Brennstoff und Hiille beeinflussen, wurden gepriift. Dabei zeigte sich,
dass Risse im UOzoffenbar kein besonderes thermisches Hindernis dar-
stellen., Der gréBte Teil der Wdrme flieBt, auch bei eng anliegendem
Brennstoff, nicht iiber Berithrungspunkte der Feststoffe, sondern viel~

pehr durch einen Gasfilm nach auflen.

( 1loo Literaturhinweise )
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Mark T.Robinson
Nuclear Science and Engineeringd, 263-269 (1958)

"ON THE CHEMISTRY OF THE FISSION PROCESS

IN REACTOR FUELS CONTAINING UF4 AND U02”

Die Wertigkeiten der Spaltelemente in den Kernbrennstoffen UO2 und
UF4werden theoretisch untersucht., Unter bestimmien Annahmen wird die
mittlere Spaltprodutwertigkeit fiir verschiedene Bestrahlungszeiten er-
rechnet. Fiir das Uozist aus einem Diagramm ersichtlich, daBR bei Bestrah-
lungszeitend 1 h der Bedarf der Spaltprodukte an Sauerstoff so grof ist,
daB im Brennstoff kein freier Sauerstoff vorhanden sein kann. Bei UF4
wird eine mittlere Spaltproduktwertigkeit von 2 erst nach ca. einem ‘&
Tag erreicht.

( 6 Literaturhinweise )

D.F.Torner, J.L.Scott
ASTM Special Techn-Pbl.306, Juni 1961 Seite 86-97

"STUDY OF FACTORS CONTROLLING THE RELEASE OF Xe133 FROM BULK U02”

Die Spaltgasabgabe von UO2-Pellets mit 95 % theoretischer Dichte wurde
untersucht. Nach der Bestrahlung wurden die Proben auf 1000-2000°C er-

hitzt und das austretende X9133 gemessen. Unter 1600°C kann die Spalt-
gas-Abgaberate durch das'"equivalent sphere model" erklidrt werden. Da- ‘5
riiber hinaus wird mehr Spaltgas freigesetzt, als aufgrund der Diffusion
vorausgesagt wurde. Die Ergebnisse zeigen, daB bis zu einem Abbrand von

16 400 MWD/T Uozdie Spaltgas-Abgaberate unabhidnig vom Abbrand ist.

( 17 Literaturhinweise )
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TErRRNE ST

L.V.Shiryaeva, Yu.M,Tolmachev
Atomnaya Energiya 6, 528 (1959)

WOHEMICAL BEHAVIOR OF Mo ? FORMEND BY THE
TRRADIATION OF URANIUM OXIDE WITH S§-0W NEUTRONS"

Die Verfliichtigung von Spalt-Molybddn in bestrahlten U308

stoffproben bei Temperaturen bis zu 120000 wurde untersucht. Die Proben

(GroBe unbekannt) wurden nach der Bestrahlung(Bestrahlungsdaten unbekannt)

-und UOZ-Brenn-

in verschiedenen Gas-Atmosphéren sowie im Vakuum erhitzt und die Aktivi-

99

t4t des herausdestillierten Mo’’’ gemessen. Bei UBOg betrug der mit der
Temperatur stark ansteigende Verflichtigungsgrad bei lOOOOC in Argon 80 %,
Vakuum 40%, Wasserstoff 20 %,und Sauerstoff 15 %. Der UOQBrennstoff zeigke
insgesamt einen hdheren Verflichtigungsgrad. Bei 1000°C wurden im Souew
stoff 97 %, im Vakuum 75 %, im Argon 20 % und im Wasserstoff 10 %des Mo
a verflichtigt.

Das Spalt-Me liegt nach Ansicht der Autoren in oxidierter Form vor. Die
Mechanismen, die zur Verfliichtigung filhren kénnen, werden erliutert.

(14 Literaturhinweise )

T.J.Slosek, B.Weidenbaum
GEAP-3108 (Pt.2) (1960) 53 Seiten

"IRRADIATION AND EXAMINATION OF VIBRATORY PACKED UO2
HIGH BURNUP PROGRAM FUEL ELEMENTS"

Stabformige Brennelemente mit auf 22 % angereichertem UO2 werden bei einer
Wdrmeleistung von 1llo W/cm2 etwa 5 Monate bestrahlt, wobei ein Abbrand
é. von bis zu 2 % erzielt wurde. Nach der Bestrahlung zeigte der urspriing-
lich als Pulver eingeriittelte Brennstoff folgende Struktur:Im Zentrum
des Stabes hatten sich lange zigarrenformige Hohlrdume gebildet, die
miteinander nicht in Verbindung standen. Daran anschlieBend wurden radial
gerichtete Siulenkristalle vorgefunden, die sich bis an die Randzone
erstreckten, die aus unverindertem UOzbestand. Radiale Spalten durchsetz-
ten diese Struktur. Die Zentralkanile konnen nicht durch Schmelzen der
des U02gebildet worden sein. Men nimmt an, daB eine Sublimation filir ihre
Bildung verantwortlich ist. Die Bildung der Radialen Spalten wurde
durch Zusidtze von TiOzzurﬁckgedréngt. In den Hohlrdumen vurden 50-100%
der Spaltgase vorgefunden. Der Abbrand der Proben wurde iber die Spalt-
produkte Cs137 und 06144 bestimmt, Wihrend beim Cer auch fir kleine
Proben die Analysenergebnisse zufriedenstellend waren, fand man,daB das
05137 in die Randzone gewendert war und nu§4Zei der Entnahme von gro-

8en Proben eine Ubereinstimmung mit den Ce -Werten erzielt werden

konnte~
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IV. Tabellen und Diagramme iber Spaltprodukte.

J.0.Blomeke, Mary F. Todd
ORNL-2127 Pt.1l, Vol.1 and Vol.2, (Wov.1958) 425 Seiten
'ﬁQBS-FISSION PRODUCT PRODUCTION AS A FUNCTION OF THERMAL
NEUTRON FLUX, IRRADIATION TIME, AND DECAY TIME"

1. ATOMIC CONCENTRATIONS AND GROSS TOTALS
Piir die thermische Spaltung von 0235 im Reaktor-Brennstoff wurde der
Spaltprodukt-Pegel iliber eine weite Spanne von Reaktor- Betriebsbedingun-
gen und Zerfallzeiten errechnet. Die Werte fiir etwa 300 Spaltprodukte ‘?
werden in grafischen Darstellungen prdsentiert, Fiir die Gesamt-Spalt- g
produkte werden Aktivitdt, Strahlungsleistung und Neutronen-Giftwirkung
angegeben., Das Gesamt~-y-Spektrum wurde in vier Energiegruppen aufgeteilt,
um Abschirmberechnungen zu erleichtern., Alle Berechnungen gehen von einer,

wiahrend der Bestrahlung konstant bleibenden Menge an U235 aus.

Ira G.Dillon, Leslic Burris jr.
Nuclear Science and Engineering 2, 567-581 (1957)

"ESTIMATION OF FISSION PRODUCT SPECTRA 1IN DISCHARGED FUEL FROM
FAST REACTORS"

Die Isobaren-Spaltausbeuten filir die schnelle Spaltung von U255 ‘ﬁ
( 1 MeV Neutronen) und Pu239( ca. 2 MeV Neutronen) wurden errechnet. '
Fiir 30 Tage lang bestrahltes U235 wird in einer ausgedehnten Tabelle

die Spaltprodukt-Zusammensetzung nach bestimmten Abklingzeiten (0 Tage

bis o0 ) angegeben.

Weitere Tabe%%gn fiir égé 85, 135, 365 und 1000 Tage Bestrahlungsdauer

werden fiir U und Pu Yon den Autoren auf Wunsch zur Verfiigung ge-
stellt. In vier grafischen Darstellungen sind die Energieabgabe

( y-Vatt, 8-Watt, B-y-Watt) und die Aktivitdt verschiedener Spaltpro-
duktgemische als Funktion der Abkilhlzeit aufgetragen. Die der Errech-

nung dieser Kurven zugrunde gelegten Formeln werden angegeben,

( 12 Literaturhinweise )
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J.M, Fletcher

Progress in Nuclear Energy, Ser.III, Process Chemistry, Vol.1 (1956)
Appendix III, 380-397

"RADIOACTIVITY OF FISSION PRODUCTS IMPORTANT IN PROCESSING"

Eine Reihe von Formeln fiir die Bercchnung der Spaltproduktaktivititen
in bestrahltem Uran werden angegeben, Eingestreut sind mehrere wichtige
Umrechnungsfaktoren,

Elf ganzscitige Diagramme zeigen den Anstieg der Spaltproduktaktivitd-
ten mit der Bestrahlungszeit(bis 1000 Tage) und den abfall der wichtig-
sten Spaltprodukte bei Bestrahlungszeiten von 50, 100, 200, 300, 400,
und 600 Tagen.

E., Glueckauf
Atomic Energy Waste Interscicnce Publ., Inc., New York 1961

Pt.1 "THE WASTE MATERIALS OF ATOMIC ENERGY" by G.N.,Walton

Der Artikel von G.N.VWalton enth#dlt cine Zusammenstellung zahlreicher
Tabellen und Diagramme iber die Zusammensetzung und Aktivitdt verschie-
dener Spaltprodukt-Gemische.

Er enthebt den Besitzer des Buches der Mihe, die zum Teil schwer zu-
gidngliche Originalliteratur zu beschaffen.

Bei der Ubertragung der Originaltabellen ist dem Autor in Tabelle 11
beim Spalt-Cidsium ein Fehler unterlaufen. Der wichtige Hinweis auf die

1
BExistenz des Cs 54 wurde nicht in das Buch mitlbernommen.
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C.J.L.Lock
v C/R 1715  ( 1956 ) 41 Seiten

"FISSION PRODUCT FORMATION 1IN A HOMOGENEOUS POWER REACTOR"

. 1
Die aus 1 kg natiirlichem Uran bei einem thermischen Flux von 10 5n/cm2

sec.gebildeten Spaltproduktaktivitdten wurden fiir 90, 180, 270 und 360
Tage Bestrahlungsdauer errechnet . Fiir die gleichen Bestrahlungszeiten
wurden auBerdem die Mengen Spaltnuklide und die der Spaltelemente be-
stimmt. Die Ergebnisse sind in Tabellenform ( 14 Seiten ) wiedergegeben.
Weitere Tabellen enthalten die Spaltclemente gruppiert nach Aktivitdten,
Massen und Einfangsquerschnitten., Flir die wichtigsten Spaltnuklide sind

auBerdem die Aktivitdten nach 30 Tagen, 1 Jahr und 20 Jahren aufgefiihrt.

John Moteff
APET 134

"FISSION PRODUCT DEC.Y GAMMA ENERGY SPECTRUM"

In 46 Diagrammen wird dic y-Aktivitidt verschiedener Spaltproduktgemische
in Abhédnigkeit von bestimmten Parametern wiedergegeben.

Die y-Strahlen werden in Energiegruppen zusammengefaBt und die Aktivi-
tdt als Funktion der Abklingseit aufgetragen. Flir eine Bestrahlungszeit
von 1000 Tagen werden die y-Spcktren des Spaltproduktgemisches mach
1-240 Tagen Abklingzeit angegeben. Die Zerfallsschemata der y-Strahlen

emitticerenden Spaltnuklide werden ausfiihrlich angegeben und diskutiert.

(15 Literaturhinweise)

- 27 -



b n bR g v b

AR PFRE - XD p 7w

- 27 -

Jan Prawitz, Jan Rydberg

Acta Chemica Scandinavica 12, 377-398 (1958)

"COMPOSITION OF PRODUCTS FORMED BY THERMAL
NEUTRON FISSION OF U-235"

Die Arbeit enthdlt 15 ganzseitige Tafeln, yon denen die ersten 8 die
Abh#ingigkeit der Spaltelementaktivitdten von der Abkithlzeit fiir verschie-
dene Bestrahlungszeiten (1 Tag, 7 Tage...) zeigen. Die Angaben gelten
fiir Neutronenflisse von 1012, 10" 2und 1014n/cm2sec.1n den weiteren 7 Ta-
feln ist fiir die gleichen Bestrahlungszeiten das Molverhdltnis der
Spaltelemente gegen die Abklilhlzeit aufgetragen.

Fiir Spaltprodukte mit Halbwertszeiten gréBer als 104 Jahre sind die Ak-
tivitdten pro g Spaltproduktgemisch in ciner Tabelle aufgefiihrt.

Die Berechnungen stitzen sich auf Kerndaten, die bis zum Juli 1957 in

der Literatur erschienen sind.

( 1o Literaturhinweise auf weitere
Diagramme und Tabellen,)

G.N.Walton, J. Wright
AERE C/R 1231 ( 1953)

"THE SPECTIFIC ACTIVITY OF SEPARATED FISSION
PRODUCTS FROM REACTOR FUELS"

Die Arbeit besteht im wesentlichen aus einer umfangreicher Tabelle, in
der die Zusammensetzung von 100 g Spaltproduktgemisch ( Bestrahlungsdauer
150 Tage, Abkiihldauer 30 Tage) angegebenwird. Neben dem Gewicht und der
Aktivitdt jedes Einzelnuklides ist die spezifische Aktivitdt und das

Gewicht der Spaltelemente aufgefiihrt.





