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1. Einleitung

Im vorliegenden Bericht wird ein Bestrahlungsversuch be-
schrieben, der zur Entwicklung nuklear beheizter thermioni-
scher Konverter beitragen soll [1].

Thermionische Konverter (auch Thermionic-Elemente ge-
nannt) sind Elemente, die direkt aus Wérme Strom er-
zeugen. Sie sind im Prinzip wie eine Diode aufgebau,
deren meist zylindrischer Emitter zur Erreichung eines ho-
heren Wirkungsgrades auf ca. 2000 °K geheizt werden muf3
[1]. Nukleare Konverter enthalten im Emitter Kernbrenn-
stoff, der diesen durch die Spaltungsenergie aufheizt. Sol-
che mit Kernbrennstoff arbeitenden Thermionic-Elemente
lassen sich zu Reaktoren zusammenfiigen [2-4], die z. B.
for die Raumfahrt wegen ihres ginstigen Leistungsgewich-
fes interessant sind. Der Bau solcher Reaktoren wird in
verschiedenen Léndern angestrebt, jedoch ist der Stand
ihrer Entwicklung wegen Geheimhaltungsvorschriften meist
nicht bekannt. Vermutlich ist man z. Z. bestrebt, fir einzelne
oder in Reihe geschaltete Elemente im Reaktor eine aus-
reichende Beiriebsdauer zu erzielen.

Heute wird der Bau einzelner, elektrisch beheizter Elemente,
die Gber mehrere tausend Stunden betriebsféhig sind, weit-
gehend beherrscht. Die durch Kernenergie beheizten Therm-
ionic-Elemente erreichen jedoch, soweit bekannt, nur eine
Lebensdauer von einigen hundert Stunden [5-8]. Eine wesent-
liche Voraussetzung fir den Langzeitbetrieb eines nuklear
beheizten Thermionic-Elementes ist die erfolgreiche Entwick-
lung eines geeigneten Emitters.

An einen solchen Emitier werden die grundsétzlichen For-
derungen gestellt, daBB die Austritisarbeit seiner strom-
emittierenden Oberfléche wdhrend der gewinschten Be-
triebszeit unverdndert bleibt und Dimensionsdnderungen
am Emitter nur klein gegeniber dem geringen Emitter-
Kollektor-Abstand (0,2 mm) sind.

Eine Anderung der Austriftsarbeit kann durch chemische
Nichtvertrdglichkeit zwischen Emittermaterial und Brennstoff
sowie durch Diffusion des Brennstoffs und der Spaltpro-
dukte durch das Emittermaterial eintreten. Untersuchungen
an verschiedenen Emittermaterialien und Brennstoffarten

zeigen [9, 10], daB das nevtronenphysikalisch giinstige Mo-
lybddn mit Urandioxyd bei hohen Temperaturen auBerhalb
des Reakfors verirdglich ist, wenn der Brennstoff in még-
lichst stdchiometrischer Form vorliegt [11]. Uber das Ver-
halten zwischen Molybddn und Urandioxyd im Reaktor lie-
gen dagegen keine Literaturangaben vor. Das Diffusions-
verhalten von Brennstoff und Spaltprodukten im Emitter-
material héngt weitgehend vom Zustand des Brennstoffs
und Emitiermaterials ab. Versuche iber die Diffusion von
Urandioxyd in Molybdén bei hohen Temperaturen auBer-
halb des Reaktors liegen bereits vor [12]. Reakiorversuche
dieser Art sind nichf bekannt.

Dimensionsdnderungen des Emitfers sind vor allem we-
gen des inneren Spaligasdruckes zu befirchfen. Bei den
hohen Brennstofftemperaturen ist ein groBer Teil der Spalt-
produkte gasférmig, entweicht dem Brennstoff und bt
somit Druck auf die Emitterwand aus. Andererseits besiizt
Molybdén bei 2000 °K nur geringe Festigkeit. In [Ungster
Zeit sind Werte verdffentlicht worden [13], die das Verhal-
ten von Molybddn bei hohen Temperaturen beschreiben;
diese sind jedoch noch zu liickenhaft, um tber die- mecha-
nische Bestdndigkeit eines vorgegebenen Emitters aussagen
zu kénnen.

Der nachstehend beschriebene Bestrahlungsversuch soll zur
Klgrung der aufgeworfenen Fragen beitragen. Zu diesem
Zweck wurde ein Emitter, der zum Einsatz in einem thermio-
nischen Konverter vorgesehen ist, bei 2000 °K relativ kurz-
zeitig im Reakior bestrahlt. Die beabsichtigte Untersuchung
in den heiBBen Zellen steht noch aus.

2. Die Versuchseinrichtung

Der im Bestrahlungsversuch eingesetzte Emitter ist in Fig. 1
dargestellt. Er besteht aus gesintertem Molybddn und be-
sitzt in seinem zylindrischen Mantel 15 Bohrungen, die den
Kernbrennstoff aufnehmen sollen. Der Brennstoff ist pul-
verférmiges Urandioxyd der Zusammensetzung UQ; g5,
welches auf 90% U 235 angereichert ist, Er ist auf 35% der
theoretischen Dichte einvibriert.
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Fig.1: Nuklear beheizter Thermionic-Emitier der Fa. BBC

Fig.1: Thermionic emitier heated by nuclear energy (Brown, Boveri and
Cie. AG)

Beim spdteren Betrieb eines Thermionic-Elementes soll der
Emitter eine Leistung von 1500 W abgeben. In der hier ge-
wdhlten Anordnung kénnen bei einer Emittertemperatur
von 2000 °K jedoch nur 500 W abgefihri werden. Deshalb
sind nur 5 der 15 Mantelbohrungen mit insgesamt 15¢g
Brennstoff gefillt. Um mit dieser Brennstoffmenge die ge-
winschte leistung zu erzeugen, ist eine thérmische Neu-
tronenfluBdichte von 1,5 - 10%cm™%s! erforderlich.

Der Versuchseinsatz, in dem sich der Emitter zur Bestrah-
lung befindet, ist so ausgelegt, daB3 die Emitterleistung
Uberwiegend durch Wérmestrahlung abgegeben wird. Des-
halb und um den Emitter vor Korrosion zu schiitzen, muf
sich dieser wdhrend der Bestrahlung in Hochvakuum be-
finden. Wegen des zu erwartenden Gasanfalles kann dieses
Hochvakuum nur durch sténdiges Abpumpen aufrechterhal-
ten werden. Andererseits ist zu gewdhrleisten, daB3 keine
radioaktiven Gase (z.B. Spaltprodukie) nach aulen ge-
langen.

Folglich wurde ein Versuchseinsatz gebaut, wie ihn Fig.2
schematisch darstellf. Er besteht aus einem ca. 5m langen
Vakuumrohr aus Aluminium, an dessen oberen Ende eine
lonengetterpumpe  (Sauggeschwindigkeit 501/h)  ange-
flanscht ist. In dem Vakuumrohr befindet sich am unteren
Ende der eigentliche Bestrahlungseinsatz. Dieser besteht aus
dem Emitter, einem Graphitkdfig und einem Haltegerist
aus Molybdén. Der Graphitkdfig hat folgende Aufgaben:
die Halterung des Emitters unter weitgehender Vermeidung
von Wdrmeleitstrecken, den Schutz des Vakuumrohres vor evil.
sich abl&senden Emitterteilen, Bildung eines Wdrmeschildes,
Bestimmung der abgegebenen Wérmeleistung und der
Temperatur des Emitters durch Messen der Graphittempera-
tur. Der Grophitkdfig ist im Haltegerist mit dinnen Mo-
lybddndréhten verspannt. Der gesamte Bestrahlungseinsaiz
héngt an einem diinnen Edelstahistab am Abschirmstopfen.
In der Wand des Graphitkéfigs und in der zentralen Sack-
bohrung des Emitters sitzen je zwei Thermoelemente. Die
Thermoelemente im Graphitkéfig sind aus Einzeldrdhten
(Pt/Pt 10 Rh) hergestellt und in Zweilochkapillaren aus Al,O;

isoliert, wdhrend die Thermoelemente im Emitier (W 3Re/
W 25 Re) mit ThO,-Isolierung und einer Tantalhille umgeben
sind. Zur Getterung von Spaltgasen im Fall eines Emitter-
bruches sind Gber dem Graphitkdfig mehrere Titanbleche
angebracht.

Der Versuchseinsatz kann entsprechend der gewiinschten
Beiriebstemperatur des Emitters auf verschiedene Isotopen-
kanalpositionen [14] von oben in die Spalizone des FR2
abgesenkt werden. Die an das Vakuumrohr ibertragene
Emitterleistung wird von dort konvektiv an den ca. 40 °C
warmen Moderator abgefihrt,

Aus experimentellen, reaktorbetrieblichen und sicherheifs-
technischen Grinden wurde ein Befriebsiberwachungssy-
stem bendtigt, dessen Aufbau und Wirkungsweise aus
Tab. 1 hervorgeht. Der Druck in der lonengetterpumpe wurde
Uber deren lonenstrom gemessen, die Akfivitdt mit einem
Zghlrohr in der Néhe der Pumpe. Alle Mefiwerte mit Aus-
nahme der Anzeige der Luftokiivitdi im Deckelzwischen-
raum wurden auf einem 12-Punkt-Schreiber registriert. Die
Uberwachung derjenigen MeBwerte, welche Reakforschnell-
schluf3 auslésen konnten, war unterbrechungslos und aus-
fallsicher {fail-to-safe) [15]. Ein Undichtwerden des Vakuum-
systems bei gleichzeitigem Aufplatzen des Emitiers wurde
als unwahrscheinlich erachtet, da kein urséchlicher Zusam-
menhang denkbar war.

3. Vorversuche

Um méglichst groBBe Sicherheit beim Versuchsbetrieb zu gewdhrleisten, wur-
den einige Vorversuche durchgefihrt. So wurde die Funktionstiichtigkeit des
Bestrahlungseinsatzes durch einen im Aufbau &hnlichen, elekirisch beheiz-
ten Versuch, der Uber 500 h bei konstanten Wérmeibergéingen stabil lief,
bewiesen. Dieser Versuch diente zugleich zur Bestimmung der Abhédngig-
keiten der Emitter- und Graphittemperaturen von der Emitterleistung. Da-
durch solife es mdglich sein, bei Ausfall der Emitterthermoelemente wdh-
rend der Bestrahlung die Emitterleistung und -temperatur aus der Graphit-
temperatur zu bestimmen. In einem weiteren Vorversuch wurde die
Auswirkung von Lageverdnderungen der Bauteile des Bestrahlungseinsatzes
untersucht. Alle denkbaren Verdnderungen erwiesen sich als ungeféhrlich.
Besondere Schwierigkeiten bereitete eine zuverldssige Voraussage iiber
das Festigkeitsverhalten des Emitters. Festigkeitskennwerte fir Molybddn
bei 2000°K sind nur teilweise bekannt [13], auBerdem ist aufgrund der
Geometrie des Emitters nur eine grobe Festigkeitsberechnung méoglich.
Deshalb wurden zwei Versuche durchgefiihrt, bei welchen Emitter durch
elekirische Heizungen von innen bzw. auBen auf 2100 °K gehalten wurden.
Der Spaltgasdruckaufbau wurde durch einen Uber eine Kapillare aufge-
brachten Edelgasdruck simuliert. Der gewdhlte Druckanstieg von 0,25 at/d
ist der hochstmogliche Wert; er wurde unter der Annahme errechnet, alle
Spaltprodukie seien gasférmig und wiirden vollsténdig dem Brennstoff ent-
weichen. Aufbauthungen des Emitters und das Auffreten von Leckstellen
erwiésen, daf ein sicherer Betrieb des Emitters unter den angenommenen
Voraussetzungen nur Uber eine Dauer von wenig mehr als 200 h méglich
sein wird. Die Bestrahlungsdauer wurde deshalb auf 200 h festgesetzt.

4. Durchfiilhrung des Bestrahlungsversuches

Vor dem Einsetzen des Versuchseinsatzes in den Reakior
wurden an ihm und an der elektronischen MeBdatenver-
arbeitung zahlreiche Funktionsprifungen durchgefiihrt.

Dichtheitsprifungen am Emitter und am endgiltig montierten Vakuum-
system ergaben leckraten von weniger als 10-*Torr l/s. Elekirische Mes-
sungen an den Thermoelementen bestédtigten die ordnungsgemdfBe Montage.
Der Enddruck im Vakuumsystem betrug 10-7 Torr. Alle in der Spalizone be-
findlichen Bauteile waren vor der Montage auf Betriebstemperatur und nach
der Montage bis 200 °C ausgeheizt. Die Funktionstichtigkeit des Betriebs-
Oberwachungssystemes wurde in Anwesenheit des Technischen Uber-
wachungs-Vereins durch Simulieren aller aufgefUhrien Stdrfélle berprifi.
Alle vor und nach der Bestrahlung durchzufihrenden Handhabungen des
Versuchseinsatzes wurden vor Bestrahlungsbeginn erprobt. Dies waren im
wesentlichen: Einsetzen des Versuchseinsatzes auf Isotopenkanalpositionen
des FR2 bet abgeschalteter lonengetterpumpe, mechanische Verkopplung
des Versuchseinsaizes mit dem Reaktor und AnschluB der elekirischen Lei-
fungen von Hand, fernbedientes Lésen der mechanischen Verkopplung und
der elekirischen Leitungen mit einem Bowdenzug, Ziehen des Versuchs-



Tab.1: Avufbav und Wirkungsweise des Betriebsiiberwachungssystems

Avufschaltung

. " mogliche Folgen GegenmaBnahmen  Anzahl d. auf Reaktor- obere untere
MeBwert deteltierter Storfall der Stérung Mefistellen sicherheits- Grenzwerte
system
Temperatur Uberhitzung Undichtwerden des Emit- Reaktorschnellschlufl 2 1 von 2 2100 °K 500 °K
im Zentrum des Emitters ters, Spaltgasdustritt aus
des Emitters Emitter
Tempefafur Uberhitzung Undichtwerden des Emit- keine 2 - - -
des Graphitkdfigs des Emitters ters, Spaltgasaustritt aus
Emitter
Druck in der Undichtwerden des Druckanstieg, Ansammeln  ReaktorschnellschluB, 1 1 von 1 10-¢ Torr  10-8 Torr
fonengetterpumpe Emitters, Undicht- von Spaligasen in der Abschalten der
werden des Vakuum- lonengetterpumpe, lonengetterpumpe
systems, Versagen Eindringen von Luft,
der lonengetterpumpe  He oder DO
Aktivitdt an der Spaltgasaustritt Ansammeln von Spalt- ReaktorschnellschiuB, 1 1 von 1 je nach
lonengetterpumpe aus Emitter gasen in der lonengetter-  Abschalten der Versuchsablauf
pumpe, Druckanstieg lonengetterpumpe
Luftaktivitdts- Undichtwerden Auftreten von Spaligasen  Warnsignal 1 . - 4. 104 -
konzentration im des Vakuumsystems im Deckelzwischenraum uCi/em?

Deckelzwischenraum des Reaktors

des Reaktors
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einsatzes in einen Abschirmbehdlier, Absenken des Versuchseinsaizes in
eine gasdichte, mit HyO zu flutende Lagerposition und in die heie Zelle
des FR 2.

Die Durchfihrung des Versuches gelang Uber die geplante
Dauer von 200 h bei den gewiinschten Betriebswerten. Am
Anfang traten Schwierigkeiten wegen der starken Gasfrei-

setzung beim ersten Anfahren des Reaktors auf. Sie konn-
ten jedoch durch zeitweiligen Anschluf3 einer Diffusions-
pumpe an der Vorpumpleitung des Versuchseinsatizes (Fig. 2)
wéhrend der ersten 20 Betriebsstunden berwunden werden.
Dabei sammelten sich in der lonengetterpumpe aktivierte
Gase an (Dosisleistungséiquivalent maximal 20 rem/h an der
Oberfldche), deren Aktivitdt sich jedoch mit zunehmender
Versuchsdauer verringerte.

Das gleichzeitige Absinken von Druck und Aktivitat im
Vakuumraum mit fortschreitender Bestrahlung bewies, daf3
der Emitter wéhrend der gesamten Bestrahlungszeit dicht
blieb. Bei konstanter Reaktorleistung von 12 MW zeigten
beidé Thermoelemente im Graphitkdfig eine Temperatur
von (134015) °K an. Dieser Wert entsprach nach den Vor-
versuchen einer Emittertemperatur von (2100 %50} °K und
einer Emitterleistung von (5009 W.

Die beiden W 3Re/W 25 Re-Thermoelemente versagten wdh-
rend der Besirahlung. lhre Anzeigen waren nicht einheitlich
und stimmten mit den auf den Graphitkdfig bezogenen
Temperaturen nicht Gberein. AuBlerdem verhielten sich die
Anzeigen dieser Thermoelemente nicht sinngemdaB zur Re-
aktorleistung, waren jedoch Uber die gesamte Versuchs-
daver stabil.

Einen Tag nach Besfrahlungsende wurde der Versuchsein-
satz mit einem Abschirmbehélter aus dem Reakfor gezo-
gen und in die Lagerposition abgesetzt.

5. Untersuchung des bestrahlten Einsatzes

Zwei Wochen nach Beendigung der Bestrahlung wurden
die Restgase im Vakuumrohr untersucht. Es konnte eine
Xe-133-Aktivitdiskonzentration von 0,04 pCi/cm®  festge-
stellt werden, welche wahrscheinlich von einer Spaltgas-
diffusion aus dem Emitter herriihrte. Anschlieflend wurde
in der heiflen Zelle des FR 2 die untere Hélfte des Vakuum-
rohres abgetrennt, so dafl das Haltegerist mit dem Gra-
phitkdfig sichtbar wurde (Fig. 3). Es konnten an ihm keine
Verdinderungen gegeniiber dem Zustand vor der Bestrah-
lung festgestellt werden. Durch weitere Demontage in der
heilen Zelle wurde der Emitter freigelegt (wie aus Fig. 4
ersichtlich, war der untere Molybddnstift am Emitter ver-



Fig. 3: Haltegerist mit Graphitkdfig nach der Be-
strahlung

Fig. 3: Holding-frame and graphife-cage after irra-
diation

mutlich wéhrend der Demontage abge-
brochen). Eine MaBkontrolle ergab, daf3
sich der Emitterdurchmesser in Hohe der
Brennstoffbohrungen um 0,08 mm ver-
ringert hatte, wdhrend der dariiber lie-
gende Teil im Durchmesser unver&ndert
war. Es kann daraus geschlossen werden,
daBl der Spaltgasdruck bei weitem nicht
den errechneien Wert erreichte und daf3
mefibare Mengen des Molybd@nmantels
abgedampft sind. Die Oberfléche des
Emitters zeigte ebenso wie die Tantalhille
der zentralen Thermoelemente ein grob-
kérniges Gefige. Weil es gelang, diese
Thermoelemente unbeschddigt zu demon-
tieren, besteht Aussicht, durch Nachuntersuchungen Grinde
fur ihr Versagen zu finden.
Weitere Untersuchungen am bestrahlten Emiiter in den
heien Zellen werden vorbereitet. Im wesentlichen sind vor-
gesehen: Messung des Spaltgasdruckes, Untersuchung der
Vertrdglichkeit von UO, mit Molybdén sowie des Diffu-
sionsverhaltens von Brennstoff und Spaltprodukien in Mo-
lybdén.
Der beschriebene Bestrahlungsversuch stellie den ersten
Schritt in der Entwicklung eines Emitter-Brennstoff-Systems
dar. Es sind weitere Versuche mit verbessertem Emitter und
Brennstoff vorgesehen. Auflerdem ist fur ldngere Besirah-
lungszeiten die Weiterentwicklung des Versuchseinsatzes
beabsichtigt.

Die Verfasser danken den beteiligten Herren des Zentralen Forschungs-
labors der Fa. BBC, Heidelberg, und der Abteilung Reaktorbetrieb des
Kernforschungszentrums Karlsruhe fiir ihre Mitarbeit bei der Vorbereitung
und Ausfihrung des Experimentes. Diese Arbeit wurde teilweise vom Bun-
desministerium fiir wissenschaftliche Forschung finanziert.

(Eingegangen am 20.1.1966)
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