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VORBEMERKUNG

Inm Winter 1966/67 wurde am Institut fiir Angewandte Reaktorphysik
des Kernforschungszentrums Karlsruhe ein Seminar iiber die Ent~
wicklung von Brennelementen schneller Brutreaktoren durchgefiihrt.
Die vorliegende Zusammenfassung enthilt die 13 Seminarvortrige
in schriftlich ausgearbeiteter und teilweise erginzter Form.

Die Beitrige sind in sich abgeschlossen und hier in chronologi-

scher Reihenfolge angeordnet.

Dieser Bericht wurde zusammengestellt und redaktionell bearbeitet

von H. Kampf und K. Kummerer.

Diese Arbeit wurde im Rahmen der Assoziation zwischen der Euro-
piischen Atomgemeinschaft und der Gesellschaft fiir Kernforschung

m.b.H., Karlsruhe, auf dem Gebiet der Schnellen Reaktoren durch-

gefiihrt.
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1. Einfihrung und Zielsetzung

Die Auslegung von Breunnelementen fﬁr schnelle Brutreaktoren ist
heute noch nicht Stand der Technik, sondern eher eine "spekulative

Kunst". Diese stiitzt sich

-~ auf wenige praktische Erfahrungen aus dem Betrieb der jetzt
vorhandenen schnellen Versuchsreaktoren (DFR, EBR-II, EFFER,
BR-5)*, die sich noch dazu fast ausschlieBlich auf metalli-

schen Brennstoff beschrinken

- auf eine grolere Anzzhl von Bestrahlungsexperimenten in thermi-
schen Reaktoren und auf einige einschligige Experimente in

schnellen Reaktoren

- auf Einzelexperimente in thermischen und schnellen Reaktoren,
bei denen der Breznstoff und insbesondere das Hiilllmaterial

separat untersuchft werden

-~ schlieBlich auf theoretischs Uberlegungen

Die Behandlung der eingzelnen Themen in dieser Vortragsreihe soll
zeigen, wie man zu physikalisch und technisch sinnvollen Brennele-
mentauslegungen kommt und wie man gleichzeitig wichtige Nebenbe~
dingungen, z.B. beziiglich der Reaktorsicherheit erfiillen kann. Der
Aufgabenkreis der Brennelemententwicklung umfaft zuerst einma% dié

in Betracht kommenden Grundtatsachen der Physik und Chemie, efmitﬁelt
dann die komplexe Beanspruchung einer Brennelement—Konfiguration im
Betrieb und versucht schlieBlich eine Skonomisch zufriedenstellende
Losung hinsichtlich der Fabrikation anzugeben. Dabei wird immef;ap—
gestrebt, die Fiille empirischer Erscheinungen mit Hilfe von Modeil—

vorstellungen quantitativ zu erfassen.

Die Behandlung dieses Referates sowie der ganzen Vortragsreihe nimmt

immer wieder Bezug auf konkrete Beisplele. Es liegi hierbei nahe, die

DFR: Dounreay Fast Reactor, CGroBibritannien

EBR-II: ZExperimental Breeder Reactor IT, USA

EFFBR: Enrico Fermi Fast Breeder Reactor, USA

BR~5: Schneller Brutreaktor mit 5 MW Leistung in QSSR
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beiden 1000 MWe-Referenzstudien des Karlsruher Briiterprojektes 1ﬁyg7
als Demonstrationsobjekte fir

~ Brennelemente ecines Na-gekiihlten schnellen Briiters
und fiir |

~ DBrennelemente eines dampfgekihlten schnellen Briiters

zu verwenden. Dabei soll selbstverstindliich die Allgemeinheit mdgliochst
wenig beschrinkt werden. Dies ist aber zumindest bezliglich der oxydi-
schen Brennst&ibe dieser Studien ziemlich von selbst gewdhrleistet.
Weitere Beispiele fiir Brennstabauslegungen finden sich in einem detail-
lierten Bestrahlungsvorschlag filir den EFFBR Zrﬁi;7. Uber zahlreiche Ge-
sichtspunkte der Brennelementauslegung und experimentelle Erfahrungen
wurde auch auf der Londoner Schnellbriiterkonferenz 1966 berichtet, u.a.

auch Uber die Struktur des Karlsruher Entwicklungsprogramnms ijt;7'

2. Themenabgrenzung und Definitionen

Zuerst sollen einige begriffliche Festlegungen Verwechslungen vermeiden.
Es sei unterschieden zwischen ‘
Brennstoff (= Spaltstoff + Brutstoff in der Spaltzone)
Brennelement (= Brennstab, "pin", "rod").
Brennelementbiindel (='subassembly™)

und Hiille (= "can", "cladding").

In dieser Vortragsreihe werden nur Brennelemente, d.h. Brennsti#be, nicht
aber Biindel betrachtet. Somit entfallen alle Assemblierungsfragen. Auch
die Diskussion des Wirmeliberganges Brennstab-Kiihlmittel kommt nur am

Rande vor.

Alle Studien und Untersuchungen beriicksichtigen jedoch die logische Ein-
ordnung der Brennelemente in den Brennstoffkreislauf allein, Fig.1, und
in das Wechselspiel zwischen Brutstoff- und Brennstoffkreisiauf, Fig.2.
Letzteres ist in dieser ausgeprdgten Form zwar nur beihgetrennter Wie~
deraufbereitung von Spaltzone und Radialbrutmantel gliltig, die Massen-
fliisse an Pu und ﬁ 238 zwischen beiden Bereichen bleiben davon aber un-
beriihrt. Die Behandlung aller Themen geht ausfilhrlich auf alle stoff-
lichen Aspekte, wie z.B. Bestrahlungsschiiden, ein, befaBt sich aber

nicht mit reiner FestkOrperphysik. Die kernphysikalischen Vorginge im



Brennelement werden als bekannt vorausgesetzt, ebenso die hier ndtigen

Einzelheiten der Reaktorphysik.

3, Grundsitzliche Auswahlentscheidungen

Die in dieser Vortragsreihe betrachtete Brennelemententwicklung be-
zieht sich auf ein Brennelementkonzept, das in einigen grundsiétzlichen

Auswahlparametern bereits festgelegt ist, ndmlich bezliglich

~ Brennstoff: - FestkOrper; mﬁglichst grofles internes Brﬁten,

also U 238 im Reaktorkern; Oxydkeramik

- Form: Senkrechte Stdbe mit angesetztem Axialbrutmantel,
' nicht Kugeln oder Platten oder Rohre

~ Innere Geometrie:Spaltgasraum, nicht SpaltgasablaBl ins Kiihl-
mittel

= Stabilitdt: Feste: Hiillle - schwacher Brennstoff; bei Dampf-
kilhlung aber evt. einige Stiitzkrifte durch den

Brennstoff ndtig.

L, Typische betriebliche Bedingungen

k.1 Zusammensetzung des Brennstoffs

Als Spaltstoff wird in einem schnellen Reaktor grundsgtzlich Plu-~
tonium verwendet. Zwar ist ein Betrieb mit U 235 moglich (und wird
zeitweise wegen Pu-Knappheit wohl auch n&tig sein). Die "innere Logik"
des Brennstoffkreislaufs fihrt aber zu einem Betrieb mit Pu, da letzt-

lich nicht U 235, sondern Pu nachgeliefert wird.

Der Spaltstoff in den Brennelementen ist sinnvollerweise immer mit dem
Brutstoff U 238 vermischt. Dieses "interne" Briiten tridgt sehr wesent-
lich zur Brutrate bei. Bei nur externem Briiten, d.h. wenn U 238 nur

in den radialen und axialen Brutminteln eingesetzt ist, ist die gesamte
Konversionsrate so vermindert, daB praktisch kein echtes Briiten mehr

zustande komnmt.




Fiir die Isotopenzusammensetzung des Pu stellt sich beim mehrfachen
Rezyklleren ein Glelchgew1cht eln, das fir eine Reaktorauslegung und
fiir die gewdhlte Betriebsweise des Brennstoffkreislaufes charakteris-
tisch ist. Bei gemeinsamer Aufbereifung von Spaltzone und Brutméntei
enth#lt das "schmutzige'" Plutonium beispieléweise etwa

75 % Pu 239 |

22 % Pu 2hkn

2,5 % Pu 241

0,5 % Pu 2k2

Eine derartige Zusammensetzung verlangt wegen der («f,n)~Reaktionen
und wegen der Spontanspaltungen besondere Abschirmmafnahmen bei der

Refabrikation des chemlsch wieder aufberelteten Brennstoffes.

L,2 Zeistungsgraﬁen und Brennstoffdurchmessger

Die beiden Grundgleichungen fiir die Auslegung von Brennstiben

sind TZ
X - #wj/ k(T)dT (1)
m .
a
Y - IS (2)
1+ 5y -
Hierin bedeuten
)& die Stableistung W/em
die Wirmeleitfzhigkeit - - o W/en®C
T die (laufende) Brennstofftemperatur ' °c
ATZ’Ta die Temperatur im Zentrum und am Brennstoffrand °c
R den Brennstoffradius cm
b die spezifische Leistung | W/g Spaltatome
~9H (U+Pu)-Dichte im‘Brennstoff | g U+Pu/'cm3
y Massenverh#ltnig-Brutatome/3paltatonme

Die in (1) und (2) enthaltenen GroBen sind nun der Reihe nach festzu-
legen. Fiir einen Na~gekilhlten schnellen Brutreaktor mit 1000 MW elek-
trischer Gesamtleistung (entspricht etwa 2500 MW thermischer Leistung)

3

geht ein plausibles Konzept, z.B. von einem Kernvolumen von 6 m”, aus.



Eine verniinftige Volumenverteilung im Reaktorkern filhrt beispiels-
weise zu 30 % Brennstoff, 50 % Kilhlmittel und 20 % Strukturmaterial.
Die mit diesen Ausgangsdaten anzustellende detaillierte reaktorphysif
kalische Rechnung ermittelt die kritische Masse filir diese Konfigura-
tion, z.B. 2200 kg spaltbare Pu-Isotope. Die Verteilung dieses Spalt-
materials auf das Brennstoffvolumen verlangt eine Spaltstoffdichte von

3. Bei oxydischem Brennstoff, bei dem die Schwermetall=-

etwa 1,2 g/fcm
dichte maximal etwa 5% 9 g/cm3 betragen kann, verbleibt somit als
Brutstoffdichte 7,8 g/cm . Damit erh#lt das Atomverh#ltnis Brutstoff/

Spaltstoff in diesem Beispiel einen Wert von etwa y = 6,5.

Wenn nun gefordert wird, daB die Zentraltemperatur TZ auch beim maxi-
mal belasteten Brennstab deutlich unterhaldb des Oxydschmelzpunkts

von ca. 2700°C bleibt, dann ist nach Formel (1) eine mittlere Stab-
leistung von z.B. X = 400 W/cm angemessen. Mit diesen Zahlenwerten

folgt als numerische Bedingung fir R und b aus Formel (2):

2
R® . b == 106 l"_.g‘.’_

Fiir die spezifische Leistung ergibt sich aus der Konkurrenz zwischen
den Kapitalkosten filir den Brennstoff und den Herstellungskosten fiir
die Brennstibe ein Ckonomisches Optimum, das nach den Annahmen des
Nal-Referenzentwurfes Zrﬁ;7 bei etwa b = 1200 W/g Spaltatoms liegt.

Damit ergibt sich als Brennstoffradius ungefdhr R = 0,3 cu = 3 mm.

4.3 Hiillbeanspruchung und Abbrand

Wehrend die Okonomie des Gesamtkraftwerkes mdglichst hohe Kithl-
mitteltemperaturen und damit hohe Hilllwandtemperaturen verlangt, ist
letztere aus Festigkeits- und Korrosionsgriinden natiirlich beschrinkt.
Fir hochwarmfeste Edelstihle kdnnen Temperaturen bis hdchstens etwa
65000 zugelassen werden, wenn andererseits noch eine hinreichende
Dauerstandfestigkeit gegen Spaltgasdruck, Brennétoffschwellen und
thermische Spannungen verbleiben soll., Der Abbrand eines Breanstabes
ist in erster Linie von der Hiillwandfestigkeit her begrenzt. Sowohl
der Spaltgasdruck als auch der Schwelldruck des festen Brennstoffes
setzt der Lebensdauer des Brennstabes praktisch ein Ende. Daneben sei

zumindest die Moglichkeit einer Begrenzung durch die Spaltproduktver-




giftung des Brennstoffes erwdhnt. Typische Auslegungsabbrénde liegen
nach den jetzigen Vorstellungen und Entwiirfen im Bereich um

100 000 MWd/t U+Pu bei Na-gekilhlten Reaktoren; bei dampfgekiihlten
Reaktoren sind sie wegen der ndtigen hoheren Hiillwandtemperatur und

wegen des hohen KuhlmittelauBendruckes deutlich niedriger.

5. Sicherheitsanforderungen

5.1 Kihlung und Kilhlkreislauf
Da der Kithlkreislauf von Spaltstoffen und Spaltprodukten frei-

bleiben muB, ist es ndtig, fir die Brennelemente eine y¥Iljig un-

durchdringliche Hiille vorzusehen. Es ist eine prinzipielle Forde~

ruﬁg, daB diese Dichtigkeit bei gegebener mechanischer Beansprﬁchung,
bei der Kilhlmittelkorrosion und unter Bestrahlung mit schnellen Neu-
tronen erhalten bleibt. Beli einem Brennelementkonzept mit Spaltgasab-
laB ("vented fuel") gelangen die Spaltgase =~ nicht aber die festen
Spaltprodukte -~ betriebsmifig ins Kﬁhlﬁittel, woraus sie dann kon-

tinuierlich entfernt werden miissen.

Da die Kilhlverh#ltnisse selbst stabilisiert bleiben nmiissen, sind

keine wesentlichen Veridnderungen der freien Stromungsquerschnitte im
Brennstabbilindel zuldssig, weiterhin auch keinerlei lokale Uberhitzungen
an den StHben selbst. Daher muB die geometrische Integritidt der Stibe
gewdhrleistet sein, d.h. es darf kein Verbiegen, Schwellen oder Beulen
auftreten. Lokale Uberhitzungen werden durch gleichmiéfige Verteilung
der Wiarmequellen (Spaltstoffe) und durch homogene Wirmeabfilhrung ver-
mieden. Hier spielt - zumindest beim Anfahren eines neuen Brenn-
stabes -~ auch die GleichmiBigkeit des Spaltes zwischen Tabletten-

brennstoff und Hiullwand eine Rolle.

5.2 Reaktivitdtsriickwirkungen

Bei Normalbetrieb und im Uberlastzustand sollen im Brennstab
ndglichst geringe axiale Brennstoffverschiebungen auftreten konnen,
damit eine ReaktivitZitszunahme sicher auszuschlieflen ist. Bei Brenn-
stoffzentraltemperaturen deutlich unterhalb des Schmelzpunkties ist
diese Forderung wohl fiir den Normalbetrieb erfiillt. Um einem Uberlast-

zustand in dieser Hinsicht zu begegnen, mull das m8gliche AusmaB des



Brennstoffsackens ("slumping") begrenzt werden. Daher darf die
Schmierdichte des Brennstoffes nicht zu klein gewihlt werden, z.B.

nicht unter 75 % der theoretischen Dichte.

Fiir ausgeprdgte Leistungsiiberschlige sind zwel Gegensteuermechanis-
men des Brennstoffes zu diskutieren, einmal die Reaktivitdisabnahme,
durch Warmeausdehnung, weiterhin die entsprechende glinstige Riick-
wirkung durch einen negativen Doppler-Temperaturkoeffizienten. Eine
sicher wirkende axiale Widrmeausdehnung isf nur bei hochdichten Brenn-
stoffen zu erwarten, insbesondere bei Metallen. Keramische Brenn-
stoffmischungen konnen sich nur auf den Doppler~Effekt verlassen.
Die negative Reaktivitdtswirkung kommt hierbei von der mit der Tem-
peratur ansteigenden Neutronenabsorption des Brutstoffanteils. Da-
mit der glinstige Effekt sich instantan, d.h. ohne wesentliche Zeit-
verzdgerung, einstellt, sind die Wirmetransportwege von den Wirme-
guellen - dem Spaltstoff - 3zu den Neutronensenken - dem Brut-
stoff -~ kurz zu halten. Daraus resultiert die Forderung nach hin-
reichender Spaltstoff-Brutstoff-Homogenitdt im Brennstoff. Die hier-
pach noch zuldssigen maximalen Pu-Partikelgrdfien sind um 200 pm.

Die friher in diesem Zusammenhang noch aufgestellte Forderung nach
Beschrinkung des Spaltstoffanteils im Brennstoff auf etwa 25 % ist
nicht mehr bedeutsam, da neuerdings der vermutete positive Doppler-
Temperaturkoeffizient des Pu 239 sich als praktisch gleich Null er-

wiesen hat.

6. Auslegungsparameter

Hierbei kann zwischen Funktiong- und Fabrikationsparametern unter-.
schieden werden. Funktionsparameter sind solche Grdfien, die die Be-
anspruchung des Brennelementes im Reaktor heschreiben. Mit ihnen
braucht der Brennelementhersteller sich im Prinzip nicht auseinander-

zusetzen. Dazu gehdren

die Stableistung

die Hiillwandtemperaturen
der Innen- und Aubendruck
der Abbrand




Die Fabrikationsparameter stellen mit ihren ausgewdhlten Zahlenwer-
ten, Toleranzen und den zugeordneten Prilfvorschriften das Grundge-
riigst der Brennstabspezifikationen dar. Sie beschreiben

die ZuBere Geometrie (Durchmesser, Linge, Durchbiegung)

die innere Geometrie (Hiillwandstirke, Spalt, Axialverteilung

der Bereiche)

den Brennstoff (Art, Zusammensetzung, Dichte, Homogenitit)

die Hiille (Material und Zustand, Eigenschaften, Schweifnshte)

das Fiillgas (Art, Filldruck) | |

Eine liste von typischen Auslegungsdaten, wie sie etwa den 1000 MWe
Referenzentwiirfen fiir Na- und Dampfkﬁhlung‘ZTtg7 entsprechen, ist

in Tabelle I zusammengestellt,

7. Die geschlossene Brennelemententwicklung

Fine geschlossene Brennelemententwicklung fiihrt die Evolution von

den physikalischen Grundtatsachen und den daraus resultierenden
Betriebs- und Sicherheitsanforderungen iiber ein Netz von Entwick-
lungsarbeiten und einzelnen Bestrahlungsverswhen zu einem anwendungs-
reifen Brennelementkonzept. In Fig.3 ist ein derartiges Entwicklungs-
schema fiir das Karlsruher Projekt Schneller Briiter angefilhrt. Die im
Winterseminar 1966/67 - worauf sich dieser KFK-Bericht ausschliefB-
lich bezieht -~ vorgelegten Referate beziehen sich in ihrer gemein-
samen Zielsetzung auf die LOsung dieser Entwicklungsaufgabe. Die lo-
gische Anordnung versucht, von den besonders aktuellen stofflichen
Grundtatsachen und Aspekten auszugehen und modellmi#fBige Vorstellungen
zu erzeugen., Von daher sind dann die Bestrahlungsversuche und ihre
Auswertung zu verstehen. Die zwischendurch eingestreuten und am
Schluf erneut aufgenommenen Versuche einer formelm#Bigen Durch-
dringung der Brennelementauslegung und BrennelementSkonomie -
letzteres besonders mit Bezug auf den ganzen Brennstoffzyklus -
fassen die einzelnen Teile des Gesamtschemas zusammen und geben

ihnen die Zielrichtung auf ein aktuelles technisches Grofprojekt.
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Tabelle 1

Typische Aualegungadaten,fﬁr,Brennelementa

Beispiel fiir

schneller Brutreaktoren Na~Kiihlung Dampf-Kilhlung
ﬁ Max. Stableistung, nominell (W/em) 566 326
% Max. Hillmittwandtemperatur, nominell (Gc) 625 622
4 & | Max. Hiillmittwandtemperatur, HeiBkanal (°c) 654 939
.§‘M Max. Innendruck von Filllgas und Spaltgas (atm) 70 260
% Max, AuBendruck : , (atm) 4 170
& Max. Abbrand, axial gemittelt (MWd/t U+Pu) 100 000 55 000
Kﬁﬁere AuBendurchmesser’ - (mm) 647 ‘57,é;
Geometrie | L¥nge auBen (mim) 2 6972 12155
Hillwandstérke | (mm) 0,35 0,37
Diametraler Spalt . (um) - 180
M Innere - e ' ‘ ‘
# Geometrie Oberer Brutmantel, Linge o (mm) Loo ’;350
8 Brennstoffteil, Linge - (mm) 955 1510
% Unterer Brutmantel, Lénge (mm) Loo (separat)
g Spaltgasplenum, Lage unten ‘~ oben
% Lidnge | (mm) | 800 : 250
7 | Hillmaterial 16/13 Crii Inconel 625
& Brennstoff-Form | ) Vibrierpulver Tabletten
U0,-Pu0,- Zusammenseétzung in Zone 1/2 (Gew.«% Puo,) 16/20 13/16
Brennstoffl o 1 ierdichte (% th.D.) 85 "85
UO,-Brutmantel, Schmierdichte (% th.D.) 90 90
He-Fiillung, Anfangsdruck bei Raumtemperatur (atm) 1 56

LL =~ I
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1. Einleitung

Aus theoretischen und allgemeinen Uberlegungen zur Frage des
Brennstoffzyklus und der Brennelementauslegung ergeben sich fiir

die Auswahl von Brennstoffen und die Herstellung von BrennstZben
einige Kriterien, die im folgenden zu diskutieren sind. Es soll
nicht so sehr die Aufgabe sein, eine erschdpfende Darstellung von
Daten zu geben, sondern vielmehr sollen die charakteristischen

und fiir die Auslegung wichtigen Eigenschaften der Brennstoffe er-
wihnt werden. Dabei wird keine Optimalisierung fiir den einen oder
anderen Brennstoff durchgefihrt; es wird lediglich typisiert.
Behandelt werden Uran und Plutonium sowie die entsprechenden Oxyde,
Monocarbide und Mononitride., Die im erwiZhnten Zusammenhang wichti-
gen Charakteristiken sind in der Herstellung der Komponenten, ihrer
Anwendungsform und den physikalischen Eigenschaften zu finden.
Daher werden diese Brennstoffarten unter diesen Aspekten zu be-
schreiben sein. Auf die Beschreibung des Verhaltens unter Bestrah-
lung und der mechanischen Eigenschaften wird aus Mangel an fun-

dierten, allgemein anwendbaren Daten verzichtet.

2. Herstellung der Brennstoffvorprodukte

~ Als Brennstoffvorprodukte werden hier die keramischen Brennstoffe
in ihrer Rohform bezeichnet. Zu dieser Rohform gelangt man iiber
mehrere Stufen. Zundchst wird eine Ausgangssubstanz geschaffen,
die als Basis fiir die Herstellung der verschiedensten Brennstoff-
arten dient. Je nachdem, fiir welchen weiteren Herstellungsprozel
man sich entscheidet, ist diese Ausgangssubstanz das Metalloxyd
oder das Metall selbst. Beide Ausgangssubstanzen werden durch
Standardverfahren hergestellt. Nun geniligt es nicht immer, die
reinen Substanzen herzustellen. Vielmehr werden hiufig Uran-
Plutoniummischungen verwendet. AuBerdem werden in vielen Fillen
bestimmte Uran- und Plutonium-Isotopenverhiltnisse gefordert.
Diese Varianten sind durch Mischen im wissrigen L8sungszustand
und anschlieBendes Ausféllen der Oxyde, durch Herstellung der
Metalle oder auch durch mechanisches Mischen der Komponenten her-
stellbar. Die Basissubstanzen, Oxyd und Metall, werden dann in

weiteren Prozessen zum Brennstoffvorprodukt entwickelt. Das Oxyd
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ist lediglich zu trocknen und zu kalzinieren. Es kann dann in
seine Anwendungsform als Oxyd gebracht werden. Soll Karbid oder
Nitrid entstehen, so werden verschiedene Karburierungs- oder
Nitrierungsprozesse durchlaufen. Sie sind in Fig.1 oberhalb der
Trennlinie aufgezeichnet. Die angegebenen Daten sind in der ge-
samten Fig.1 Beispiele, stellvegﬁgﬁhend fiir eine groBere Zahl
verdffentlichter Daten, von dénenwhier nur einige ausgewdhlt wor-
den sind /1 -~ 11_/. BEs werden Karbide durch Reaktion der Metalle
mit Kohlenwasserstoffen oder durch Reaktion der Oxyde oder Hydride
mit Kohlenstoff hergestellt /8 - 10 /. Die Herstellung der Nitri-
de wird Uber Stickstoffreaktion mit dem Hydrid bei mittleren Tem-
peraturen um 1000 °C oder durch Lichtbogenreaktion unter Stick-
stoff durchgefiihrt. Ein wesentliches allgemeines Kriterium fir

die Fihrung der Herstellungsprozesse ist das Erreichen einer be~
stimmten Stdchiometrie und das Erreichen eines Minimums an Verun-
reinigungen der Produkte, was speziell bei den Nitriden und be-

sonders bei den Karbiden Schwierigkeiten bereitet.

%. Anwendungsformen von Brennstoffen und ihre Herstellung

Die Brennstoff-Geometrie wird durch die Art des Brennelements
bestimmt. Es gibt Reaktoren mit plattenfdrmigen, kugelfdrmigen

und stabfdrmigen Brennelementen. Die hi@ufigste Form ist das Brenn-
elementblindel aus.Brennstiben zylinderfdrmiger Geometrie. Diese
Stdbe bestehen aus einer verschlossenen Metallhiille, in der sich
der Brennstoff und einige Bauteile befinden. Die Anwendungsform
des Brennstoffs kann sehr verschieden sein, Eine Auswahl der
wichtigsten Formen zeigt Tabelle 1, Die Zahl der Varianten 18t

sich in vier Gruppen zusammenfassen:

a) Tabletten
b) Vibrierte Partikel
¢) Gegossener Brennstoff, fliissig oder fest

d) Cermet~Brennstoff

a) Tabletten sind herstellbar durch Sintern und HeiBpressen.
Das reine Sintern ohne gleichzeitige Druckanwendung wird bei

steigenden Temperaturen in der Reihenfolge Oxyd, Karbid,



b)

c)

d)
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Nitrid durchgefiihrt, Fig.1. Diesem Vorgang geht ein Granulieren
des Brennstoffvorproduktes und Kaltpressen voraus. Beim Heif-
pressen dagegen wird beim Karbid und Nitrid als Sinterhilfe
Bullerer Druck angwendet. Dadurch erniedrigen sich die Arbeits-

temperaturen betriEchtlich.

\

Die so hergestellten Tabletten haben ein sehr verschiedenes
Hohen- zu Durchmesserverhiltnis, welches im allgemeinen zwischen
2 und 0,5 schwankt. Die Geometrie ist meist ein Vollzylinder,
jedoch werden auch Vollzylinder mit StirnflHcheneinsenkungen
oder auch Hohlzylinder angewandt, damit die Volumeneinsparungen
Ausdehnungen wihrend des Betriebes aufnehmen kdnnen. Je nach An~-

forderung werden die Mantelfl&dchen nachgeschliffen.

Vibrierte Partikel k@nnen durch Sintern von granuliertem Aus-
gangsmaterial oder durch Brechen des Vorproduktes hergestellt
werden. Man kann Oxydpartikel auch mit chemischen Spezialverw
fahren ZT?;? oder als Mikrotabletten herstellen. In jedem Fall
besteht das Granulat jedoch aus Partikeln mit der MaximalgrdBe
von ca. 2 mm. Zwischenrdume werden beim Vibrieren mit kleineren
Kornfraktionen gefiillt, deren Abstufung empirisch ermittelt wird.
Das Vibrieren selbst wird mit elektromagnetisch oder pneumatisch
betriebenen Vibratoren durchgefiihrt 173;7. Die Gesamtdichte, die
mit diesem Verfahren erreicht wird, liegt meist etwas niedriger

als beim Tablettenbrennstoff.

Gegossenen Brennstoff gibt es in metallischer Form oder als
Karbid ZT8;7. Als reiner Uran~ oder Plutonium-Uranbrennstoff in
metallischer Form wird er weniger angewandt, meist wird er le-
giert, z.B. mit Co oder Fe, um mit fliissigem Brennstoff wihrend
des Betriebes zu arbeiten|£f1%;7 oder mit Zr oder Ti Z?H3;7,

um ginstigere physikalische Eigenschaften zu erhalten. Bei der
Herstellung des Karbidbrennstoffs wird auch das GuBverfahren

angewandt, bei dem Bremnstoffstidbe sehr hoher Dichte gegossen

werden.

Der Cermetbrennstoff schlieBlich ist eine Mischung aus metalli-

schem Brennstoff mit Keramik, z.B. Al_O, oder von oxydischem

273
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Bremnstoff mit Metall, z.B. Mo,

Im ersten Fall ist die Keramik ein Verdiinnungsmittel, im zweiten
Fall dient Mo zur Verbesserung der Wirmeleitfshigkeit. Es gibt
selbétversténdlich noch mehrere Griinde fiir die Herstellung von
Cermets, z.B. eine Erhéhung der Brennstoffduktilitdt oder die

beabsichtigte Kompreésion schwellenden Brennstoffs usw.

L, Physikalische Eigenschaften

4,1 Dichte

Bei den physikalischen und Bkonomischen Uberlegungen eines
Reaktorkonzeptes spielt die_Bremnnstoffdichte eine Rélle. Von
diesem Standpunkt aus wire der Brennstoff in metallischer Form
jeder anderen Uran- oder Plutoniumverbindung weit iiberlegen,
siehe Tabelle 2 / 6, 14 /. Das Uranoxyd z.B. hat mit einer
theoretischen Metalldichte von 9,68 g/cm3 nur eine etwa halb
so grofle Dichte wie das Uranmetall. Hinsichtlicher keramischer
Brennstoffe haben die Karbide und Nitride mit 13 - 13,5 g/bm3

theoretischer Metalldichte einen Vorteil gegeniiber Oxyd.

L,2 VWirmeleitfihigkeit, Stableistung
Die Stableistung,k‘hangt mit der Wirmeleitfdghigkeit k be-

kanntlich wie folgt zusammen:
T,
C i
X = 43Vuf, k(T)aT
T
a

Ta = Brennstoffoberflichentemperatur

Ti = Zentraltemperatur
Ta ist durch die Reaktorauslegung gegeben, als obere Grenze von
Ti wird iiblicherweise die Schmelztemperatur zugrundegelegt,
siehe Kapitel 4.3. Bei gegebenen T, und T, erhdlt man aus einem
Vergleich der mittleren Wirmeleitfihigkeiten der verschiedenen

Brennstoffe einen Vergleich der dabei mdglichen Stableistungen.

In Fig.2 sind die WirmeleitfBhigkeiten von Uran-Plutonium-Brenn-~

stoffen mit 20 Gew.% Plutonium zusammengestellt. Dabei wurde
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entsprechend den Erfahrungen bei den keramischen Brennstoffen
mit hSherer Dichte die Wirmeleitfzhigkeit einer U~Pu-Legierung
mit 20 % Pu zu 80 % der Wirmeleitfihigkeit der reinen Uranver-
bindung angenommen / 17 /. Die Daten fiir U0,~Pu0, sind bereits
im Beitrag V erwdhnt, hier aber auf 95 % theoretischer Dichte
umgerechnet. Die Daten fiir das U-Pu-Mischkarbid bzw. Mischnitrid
sind als reprisentative Mittelwerte aus mehreren Quellen darge-
stellt 1730,11,12;7. Hier wurde lediglich der EinfluB der Dichte
auf die Wirmeleitfihigkeit mit einer Reduzierung von 15 % vei
Erniedrigung der Dichte von 100 auf 95 % theoretischer Dichte
angewandt /17 7. Aus Fig.2 ergibt sich, daB z.B. bei 900 °c

die Wirmeleitfzhigkeiten der Reihe

Metall - Nitrid - Karbid - Oxyd dem Verhdltnis
12 @ Lo 4 ¢+ 1  entsprechen.

Bei 1500 OC, einer Temperatur, die als mittlere Betriebstempera-
tur keramischer Brennstoffe repridsentativ ist, ergibt sich das

Verh8ltnis der Reihe

Nitrid - Karbid - Oxyd wie folgt
7 : 7 : 1

Das bedeutet, daBl bei niedrigen Temperaturen mit Metall ver-
gleichsweise die hSchste Stableistung zu erzielen und die An-
wendung keramischer Brennstoffe wesentlich ungiinstiger wire.
Bei h&heren Temperaturen liegt das Verhdltnis eindeutig zu
Gunsten von Karbid oder Nitrid bzw. Karbonitrid_[~1q;7, der
Mischung aus Karbid und Nitrid. Um nun das Bild realer zu ge-
stalten, muB betrachtet werden, ob die Temperaturen Ta und Ti

wirklich bei allen Brennstoffen gleich sind.

L,3 Schmelzpunkte, maximale Stableistung

Aus Tabelle 3 kann man entnehmen, daB die Schmelzpunkte
der verschiedenen Brennstoffe sehr unterschiedlich sind. Nimmt
man an, daBl die BrennstoffoberflHchentemperatur bei Metallen
etwa 500 °C und bei keramischen Brennstoffen etwa 900 OC ist,
so ergeben sich fiir den maximal mdglichen Temperaturanstieg
im Brennstoff Ti - Ta jeweils spezifische Werte. Nun ist Ti

nicht unbedingt mit dem Schmelzpunkt zun idandifizieren. Viel-
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mehr diirfte in einigen Fdllen eine wesentlich tiefere maximle
Betriebstemperatur anzusetzen sein. Aus Dampfdruckbestimmungen

/ 11/ ergibt sich, daB fiir das (UPu)N infolge des hohen Dampf-
drucks, der zu einem Brennstofftransport von heifleren zu ki#lteren
Orten filhrt, die obere Grenztemperatur etwa 1800 °C, also 1000 °C
unter dem Schmelzpunkt, sein kinnte. Aus einigen Daten iiber die |
Thermodynamik der Karbide / 5,20 7 und Oxyde / 21,22 7 zeigt sich,
daB bei den Karbiden je nach Stdchiometrie die beiden Elemente
verschieden verdampfbar sind, wiZhrend bei dem Oxyden kongruentes
Verdampfen und Verdampfen von Pu0 und O2 im Vordergrund stehen.
Das bedeutet, daB beim Karbid die maximale Betriebstemperatur

in jedem Fall unter dem Schmelzpunkt liegen sollte, etwa bei

2000 OC, wogegen beim Oxyd aus thermodynamischen Griinden eine

Temperaturbegrenzung nicht klar erkennbar ist.

In Tabelle 4 sind fiir verschiedene Brennstoffe unter Zugrundele-~
gung der diskutierten Temperaturgrenzen und Verwendung der in
Fig.2 angegebenen Wirmeleitfizhigkeiten die maximalen Stablei~
stungen angegeben. Man erkennt, daB unter den angegebenen Vor-
aussetzungen das Karbid, gefolgt vom Nitrid, dem Metall und dem

Oxyd deutlich iiberlegen i&t.

L, 4 Kristallstruktur und thermische Ausdehnung ,
Die kristallographische Struktur spielt bei der Betrachtung

des Schwellverhaltens der Brennstoffe unter Bestrahlung eine
wesentliche Rolle. Aus Tabelle 3 ist zu entnehmen, daR von die-
sem Einflufl her die Karbide und Nitride #hnliches Verhalten
zeigen sollten. Mit dem kubisch-fléchenzentrierten Gitter, der
dichtesten Kugelpackung also, wird die Neigung, Spaltprodukte
auszuscheiden, grdBer sein als beim einfachen symmetrischen
FluBspatgitter der Oxyde. Auch diirfte die Duktilitét der Kar-
bide und Nitride hoher sein als beim Oxyd, was die besondere
Empfindlichkeit auf Spaltgasschwellen erkliren kdnnte /33,29,31/.
Metalle miiBten auf Grund ihrer noch niedrigeren kristallogra=-
phischen Symmetrie als beim Oxyd eine noch geringere Schwell~
rate zeigen. Da aber die Metalle von allen Brennstoffen am
stédrksten schwellen, mufl dieser Effekt von anderen Einfliissen

vollig Uberdeckt werden. Tabelle 3 zeigt weiterhin, daB auch
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das thermische Ausdehnungsverhalten bei den Metallen auf Grund
der Ménnigfaltigkeit der metallischen Phasen sehr kompliziert
ist. bas hat u.a. dazu gefiihrt, Metallbrennstoffe in solchen
Legierungsformen anzuwenden, deren Verhalten glinstiger ist, siehe
Kapitel 3. Die thermische Ausdehnung der keramischen Brennstoffe

ist in groBeren Bereichen gleich}wié Tabelle 3 zeigt,

4.5 Kompatibilitat

Wir beschrinken uns auf die Diskussion der Kompatibilitit

bzw. Vertrdglichkeit der keramischen Brennstoffe mit den fol-
genden Medien: Luft, Wasser, Natrium und austenitisclier Stahl,
siehe Tabelle 5.

An Luft bestdndig sind nur PuO2 und UN, alle anderen hier auf-
gefiihrten keramischen Brennstoffe reagieren mit Luft mehr oder
weniger langsam. Ahnliches gilt flir die Reaktion mit Wasser,
nur reagieren U02 und PuN schon schneller, wdhrend die Karbide,
vornehmlich das PuC, heftig reagieren. Die Vertrdglichkeit mit
Natrium ist auch bel httheren Temperaturen ausnshmslos gut. Die
Vertrdglichkeit mit Stahl ist prinzipiell im Detail zu untersu-
chen. Generell aber 138t sich sagen, daB die Oxyde und Nitride
keine Schwierigkeiten bereiten, wobei diese Aussage fiir Nitrid
sich nur auf Untersuchungen auBerhalb des Reaktors beschrankt,
lediglich Incoloy 800 und Tnconel 625 scheinen geringfiigige
Reaktionen mit Nitrid zu haben_z-1i;7. Die leicht iliberstdchio-
metrischen und stSchiometrischen Karbide scheinen vertriglicher
zu sein als allgemein angenommen wird 1?29, 31;7, ledigliéh
Natrium scheint als Ubertriger von UberschuBkohlenstoff auf die
Hille zu wirken. UnterstSchiometrisches Karbid reagiert mit
Stahl wegen freier Metallanteile eutektisch / 29 /. Nach neueren
Erkenntnissen ZT1Q¥7 ist die Reaktion mit Stahl nur auf freien
Z—Gehalt, nicht

aber auf Anwesenheit von M,C, im Geflige des Brennstoffs.

273
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5. Zusammenfassung

Die Auswahl eines optimalen Brennstoffs erscheint sehr schwierig,
um so mehr als eine quantitative umfassende Analyse z.Zt. noch
gar nicht moglich ist. Einige Stoffe sind noch fast gar nicht
untersucht_z—2;7. In groBerem Umfange sind eigentlich erst die
Oxyde und Karbide untersucht, wenn auch ldngst noch nicht voll-
stdndig, wie einige Gesamtberichte zeigen 2729, 3q;7. Der Gesanmt-
eindruck ist, daf die Oxyde am besten bekannt sind, die Karbide,
Eesonders die Nitride dagegen noch weitgehend zu-untersuchen
sind. Aber der Eindruck wird deutlich, dafl die Karbide am lei-
stungsfihigsten und auBer dem Oxyd wohl anch am billigsten herzu-
stellen sind. Die Karbide sind allerdings, was die Vertriglich-
keit mit dem Hiillmaterial betrifft, etwas schwieriger anwendbar.
AuBerdem scheiden sie sicher bei Wasser- und Dampfkithlung als
Brennstoff aus. Die Nitride sind hinsichtlich ihrer Herstellung
mdglicherweise etwas teurer, ihre thermische Belastbarkeit ist
ebenfalls geringer als beim Karbid. Auch ist ihre Vertriglichkeit
mit Dampf beschriénkt, wenn auch nicht so sehr wie beim Karbid.
Die Vertriglichkeit mit Stahl bei lingerem Abbrand ist unbekannt,
vor allem im Hinblick auf die Freisetzung von Stickstoff wihrend
der Kermspaltung. Die bevorzugt in Frankreich propagierte Her-
stellung von Karbonitriden beruht auf der Tatsache, dafl sie
leicht einphasig stSchiometrisch herzustellen sind. Die neuere
Erfahrung an gleicher Stelle geht jedoch dahin, daB bei Verzicht
auf Nickel als Sinterhilfe, Karbid auch in stdchiometrischer
einphasiger Form herstellbar ist Zrﬁq;7. Damit treten die Karbo-~
nitride wieder etwas in den Hintergrund. Insgesamt also kann

man sagen, daB Karbid und Nitrid leistungsfizhiger sind als Oxyd,
daB aber das Karbid insgesamt von der Ukonomie her vor dem Nitrid
liegen diirfte; was z.Zt. allerdings nur abzuschitzen ist, da fiir
das Nitrid noch keine Gkonomischen Herstellungsmethoden fiir

groBere Chargen bekannt sind.
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Tabelle 1

Anwendungsformen von Brennstoffen

Anwendungsform

U Pu | U=-Pu Li[¢] Pul® Uo

fPuOZ

2

PuC

UC~PuC

UN

PulN

UN=~PuN

gesinterte Tabletten

X : b 4 b 4

gesinterte Tabletten spezieller Form

x X b 4

gesinterte, vibrierte Partikel aus
gebrochenen Griinlingen

gesinterte, vibrierte Partikel aus
Spezialverfahren

gesinterte, vibrierte Mikro-
tabletten .

gesinterte Tabletten aus gebroche-
nem Reaktionsgut

gebrochenes, vibriertes Reaktions-
gut

- gebrochenes, vibriertes Schmelzgut

fester, reiner Guf

fliissige, reine Schmelze

feste Leglerung oder Mischung mit
nicht radioaktiven Stoffen

X X X X x

fliissige Legierung oder Mischung mit
nicht radioaktiven Stoffen

p 4

x = Anwendungsformen wurden realisiert

gL - II



Tabelle 2a: Keramische Bremnstoffdichten bei 625 °C

uo, Puo, uc PuC UN PuN
Theoretisch?gﬁzzg?ische Dichte 10,96 11,#6. 13,63 13,60 14,32 14,25
Metallmasse?;?;eil 88,1 88,1 95,2 95,2 94‘4 91}’5
Metalldichte on®) 9,68 | 10,12 | 13,0 | 13,0 | 13,5 |13,

Taﬁelle 2b:

Dichten von metallischen U und Pu

U Pu
o 19,04 £ 19,86
8 18,11 8 17,70
y 18,0 r 17,13
' d 15,90
J' 16,10
£

16,51

L = II



Thermische Daten vén Brennstoffen

II - 15

Tabelle 3
. linearer thermischer
§§;§:§tm1t ggzgzhnungskoeffi- Schmelzpunkt 11terabiE
°¢ x 1078 /% o
a ‘06668 <17 1132 ST
O ¥ 77k 17
L < 67

. B 126 R 41

o 209 ¥ 35 | ,

Fu - g; 316 § 8.6 640 VALY

' J' 456 S -596

€ 484 £ 15

Kfz 10.5 ,

U0, (caF,) 20 - 1000° 2800 YA Y4

I Kfz 11.4

Pul, (CaF,) 20 - 1000° 2290 VALY

20 w/o Puo, 2690 VALVAS

oo Kfz 11.0 o

2400 /14 7 /14,19 7

% (NaC1) 20 - 1600° /7197 LWL | L9

' Kfz 10.8 - N '

PuC (NaC1) 20 - 1000° /714 7 1650 /77 | [7,%7
uc ‘ v/ (NaC1) 11.9 | ‘
20 w/o PuC : 20 - 1400° 2480 297

;UNﬂ ‘;- Kfz 10.1 N

(NaC1) 20 - 1600° /7187 850 /%7 | [487
Kfz 11.2 - 13.6 | ,
Pult (NaC1) 20 - 1000° /9 7 2750 /7.7 L7797




Tabelle 4

Maximale Stableistungen versehiedengr U-Pu-Brennstoffe fiir bestimmte

Brennstofftemperaturbegrenzungen

Relative mittlere 0 . o o W

Brennstoff Wirmeleitféhigkeiten *) Ta "e) Ti "c) AT = Ti'Ta "e) J{ﬁax (cm)
U-~Pu 12 500 850 350 1300
(u-Pu)c 7 900 2000 1100 2300
(U~Pu)N 7 900 1800 900 1900
(U-Pu)62 -1 900 2700 1800 550

Zusammensetzung der Brennstoffe: jeweils 20 Gew.% Pu

*)

Die Wirmeleitfiéhigkeiten beziehen sich auf uo,. Hinsichtlicher der
wurden 1500 °C, bei U-Pu 900 °C gewkhlt.

keramischen Brennstoffe
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Tabelle 5

Kompatibilitét keramischer Brennstoffe mit Luft, Wasser, Natrium bzw. NdaK und austenitischem Stahl

Luft

H,O

Na oder NaK .

Stahl (Austenit)

2
Brennstoff (Reaktion) (Reaktion) Vertriglichkeit Vertriglichkeit
uo, U50g U50g*H,0 - gut
Pu0, - - gut bis 680° /26 7 |gut bis 1400° /" 277 |
PuC | langsam bis 300° lfé1;7 heftig 1721‘}7 gut bis #BOO‘ZTQQ;7 %2§?§chtliche“Réaktion
: | 1000° /28 7
langsam bei 20° ; (4] {iberstdchiometrisch
uc langsam bis 300° /217| heftig in siedendem gut bis 600 _ und stdchiogetrisch
ﬂ H,0 /237 | [23, 24, 25 7 gut bls 800
[23,29 7
‘ . o bestindig in H,O, . o
UN ZTB‘;7 bestéindig bei 207, 100° 400=700 h?  bestdndig bis 8207,
' ‘ einige Jahre Zerfall in Damgf bei 1000 h ‘
3007, j2 h keine Reaktion bis
1300°, 100 h
. (] . Zerfall in H,O,
puN /67 | pesténdig bel 207, 100°, 10 min2 gut bis 800°

einige Monate

etwas bestéindiger bei
20°

UPuN 20 % Pu

keine Reaktion bei
1000°, 1000 h, /117

Ly - II
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1. Einleitung

Die Hullmaterialauswahl fiir einen schnellen Brutreakior muB unter
ganz anderen Voraussetzungen als die Brennstoffauswahl erfolgen.
Wdhrend beim vorgegebenen Brennstoff, z.B. ein Uran~-Plutonium-Ge-
misch, durch die Art der Verbindung - Oxid, Karbid, Nitrid, Me-
tall ~ die mdglichen Herstellungsverfahren -~ Tabletten, ein-
vibriertes Pulver -~ sowlie die Brennelementauslegung - Durch-
messer, Anreicherung, Abbrand, Dichte -~ eine grofle Variations-
breite m8glich ist, muf man beim Hillmaterial von vorgegebenen und
nur geringfiigig beeinfluBbaren FEigenschaften ausgehen. Der jahr-
zehntelange Entwicklungsvorsprung auf dem Gebiet der Metallegie-
rungen gegeniiber den Erfahrungen der Uran-Plutonium-Keramik gibt
nur noch wenig Spielraum fiir neue, herausragende Legierungen und
setzt die Schwerpunkte auf die Anwendung vorhandener, vielfach

erprobter Legierungen,

Die liberragende Aufgabe der Brennelementhiille wird durch die in

Tabelle 1 wiedergegebenen typischen Auslegungsparameter fir einen
natrium- und dampfgekilhlten Briiter deutlich. Neben dem Temperatur-
bereich von 700-750 OC, der maximalen Lebensdauer eines Brennele-

16

ments von 20 000 h, das bel einer NeutronenfluBldichte von 10

23

n/cmzsec einer Neutronendosis 3 10 n/cm2 entspricht, ist vor
allenm die mechanische Belastung herauszustellen. Diese wird beinm
natriumgekiihlten Reaktor vom Innendruck, durch Spaltgas und Brenn-
stoffschwellen, und beim dampfgekiihlten Reaktor vom Kihlmittel-

druck in der GroBenordnung von 170 atm bestimmt.

2. Auswahlkriterien

Bel der Vielzahl der bekannten Metalle und Metellegierungen ist
eine gewisse Vorauswahl unvermeidbar. Diese Einschrinkung ist
nur durch die Aufstellung von Mindestforderungen mdglich, die
sich zwangsliufig aus der gegebenen Zielsetzung ableiten lassen.
Neben besonderen neutronenphysikalischen Eigenschaften sind die
mechanischen und chemischen Beanspruchungen ausschlaggebend. Die

Hiillmaterialauswahl im engeren Sinn setzt damit einen Reaktorent-
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wurf, eine Studie voraus, da die Eigenschaften der in Frage kom-
menden Legierungen nur sehr geringe Unterschiede zeigen und ent-~
wurfsbezogen gegeneinander abgewogen werden miissen. Die Auswahl
im weiteren Sinne kann dagegen von Mindestforderungen ausgehen,
die auch auf bestimmten Vorstudien und Versuchen basieren miissen.
In Tabelle 2 sind diese Mindestforderungen zusammenfassend darge-

stellt. Im einzelnen 1HBt sich dazu folgendes sagen:

2.1 Neutronenphysikalische Eigenschaften

Nach den bisherigen Erfahrungen und Bérechnungen ist der Ab-
sorptionsquerschnitt fiir schnelle Neutronen ein gutes MaB fiir die
geforderten neutronenphysikalischen Eigenschaften, die vor allem
die Brutrate und die sog. inhHrenten Sicherheitskoeffizienten,

z.B. Doppler-Koeffizient, beeinflussen. Ausfilhrliche Untersuchungen
hgben gezeigt, daB ein mikroskopischer Absorptibnsquerschnitt von
20 mb fiir Hiillmaterialien mit guten Festigkeitseigenschaften eine

obere Grenze darstellt.

2.2 Mechanische Eigenschaften

Auf Grund der Beanspruchung muBl vor allem eine ausreichende
Zeitstandfestigkeit bei hohen Temperaturen gewdhrleistet sein.
Diese Forderung kann natiirlich nur qualitativ gesehen werden. Wie
bei allen Konstruktionselementen lassen sich fehlende Festigkeiten
des verwendeten Werkstoffs durch geeignete konstruktive MaBnahmen
in gewissen Grenzen kompensieren. Beil einem Brennelement-Huillrohr
sind dies groBere Wandst8rken, ldngere GasrZume und gegebenenfalls
niedrigere Kiihlmitteltemperaturen. Da jedoch die Wechselwirkung
mit dem Brennstoff eine wichtige Rolle spielt, mull gerade bei den
Festigkeitsforderungen das Brennelement als Einheit gesehen und

die Wirtschaftlichkeit des Reaktors mit beriicksichtigt werden.

Als sinnvolle Mindestforderung scheint trotzdem eine Zeitstand-
festigkeit von 10 bis 15 kg/mm> bei 650 °C und 20 000 h ange-
bracht.
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2.3 Chemische Eigenschaften

Das wichtigste Kriterium ist hier die sog. allgemeine Korro-
sion bzw. Oxydation der Hiilloberfliche, die sich durch eine Ver-
sprodung der Randzone durch Sauerstoffaufnahme bzw. durch die |
Bildung einer festhaftenden oder losen Oxidschicht bemerkbar
macht. Als KorrosionsmaBl wird die Eindringtiefe»in/um bzw. die
Gewichtsvergdnderung in I mg/cﬁ?Fléche verwendet.

Hier eine zahlenméiflige Mindestforderung anzugeben, ist wenig sinn-
voll, da die Wirkungen sehr unterschiedlich sein koOnnen. So werden
Zirkonlegierungen erst durch die Bildung einer festhaftenden Oxid-
schicht, d.h. einer relativ hohen Gewichtszunahme korrosionsbestdn-
dig, wdhrend andere Legierungen durch laufendes Abplatzen der Oxid-
schicht bel relativ hoher Korrosionsgeschwindigkeit geringe Ge-
wichtsveréinderungen zeigen.

Allgemein 1HB8t sich sagen, daB die Anfangswandstdrke der Hiullrohre
durch die Korrosion nur in dem MaB beeinfluBt werden darf, daf da-
durch keine Beeintrichtigung der mechanischen Eigenschaften er-
folgt. So kann z.B. eine Legierung, deren Korrosionsgeschwindig-
keit nach 20 000 h einem Abtrag von 0,3 mm bei O,4 mm Ausgangs-

wanddicke entspricht, gar nicht in die engere Wahl gezogen werden.

Als Kriterium in Natrium gilt ein geringer absoluter Korrosions-
angriff bel Sauerstoffgehalten im Natrium vonr ca. 50 ppm sowie
Unempfindlichkeit gegeniiber Massetransport, d.h. LOsung von Le-

gierungsbestandteilen und Ablagerung an anderen Teilen des Systems.

Wichtigste Forderung an das Hiillmaterial eines dampfgekilhlten Brii-
ters ist die Unempfindlichkeit gegeniiber SpannungsriBkorrosion

sowie gute Korrosionsbesténdigkeit unter Wirmeiibergangsbedingungen.
Letztere Forderung ist jedoch bisher zu wenig erforscht, um nihere

Angaben machen zu kOnnen.

2.t Anderung der Eigenschaften durch Neutronenbestrahlung

Dieses Kriterium ist so spezifisch fiir den Reaktorbau und
seine Untersuchung setzt so spezielle und damit teure Versuche
voraus, daB eine Vorauswahl nur in sehr breitem Rahmen und in

Kenntnis der notwendigen Grundlagen erfolgen kann.
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Neben einer geringeren Beeinflussung der chemischen Eigenschaften
werden durch die Bestrahlung vor allem die mechanischen Eigenschaf-
ten beeinfluBt. In dem fiir Brutreaktoren interessierenden Tempera-
turbereich oberhalb 600 °C kommt es dabei vor allem zu einer star-
ken Abnahme der Duktilitidt, die sich in einer Verminderung der

Bruchdehnung und der Standzeit im Zeitstandversuch deutlich macht.

Die Mindestforderung nach einer Bruchdehnung von > 1 % bei 750 °c
im bestrahlten Zustand soll deshalb auch nur die Notwendigkeit

einer Mindestduktilitdt wiedergeben.

3. Legierungsauswahl

Neben den bisher aufgefilhrten Mindestforderungen an das Hiillrohr
eines Brutreaktors gibt es natiirlich noch einige andere Kriterien,
die letztlich die endgiiltige Auswahl beeinflussen kdnnen. Erwihnt
seien nur die Verarbeitbarkeit zu diinnwandigen Rohren hoher Genauig-
keit mit und ohne Rippen, wirtschaftliche Gesichtspunkte, d.h. der
Materialpreis oder sicherheitstechnische Uberlegungen, die z.B.

bei Kobaltlegierungen durch die Systemkontamination Bedeutung er-
langen konnen. |

Die im vorhergehenden Kapitel aufgefiihrten Kriterien sind deshald
fiir eine Vorauswahl hinreichend; die letztliche Entscheidung be-

darf natiirlich tiefergehenden Uberlegungen.

3.1 Neutronenphysikalische Eigenschaften

In der Tabelle 3 sind die Absorptionsquerschnitte der wichtig-
sten Metalle und Legierungselemente fiir schnelle und zum Vergleich
fir thermische Neutronen zusammengestellt, wobei eine Unterteilung
in drei Gruppen vorgenommen wurde:

Gruppe 1: bis 10 mb; Gruppe 2: von 10 - 25 mb; Gruppe 3: >25 nmb.
In der 1. Gruppe ist eigentlich nur das Eisen -als-Basismetall fiir
Legierungen von Bedeutung, da das Vanadin grdfenordnungsmiflig
schon in die 2. Gruppe hineinreicht. Aluminium- und Titanlegie-
rungen sind flir einen Einsatz bei Temperaturen oberhalb 600 bC
und den hohen Festigkeitsforderungen nicht geeignet, wéhrénd‘

.,

Chrom bzw. Chromlegierungen neben der hohen Sprddigkeit nur sghn\
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miBige Langzeiteigenschaften aufwelsen. Versuche, durch geringe
Yttriumzusdtze die Sprodigkeit zu vermindern und durch Karbid-
ausscheidungen der Langzeiteigenschaften zu verbessern, brachten
bisher nicht den gewlinschten Erfolg.

Eisenbasislegierungen stehen damit nach den neutronenphysikali-
schen Eigenschaften an erster Stelle, wihrend die anderen Elemente

der Gruppe 1 als Legierungspartner besonders geeignet sind.

In der Gruppe 2 sind trotz schlechterer neutronenphysikalischer
Eigenschaften die Elemente Vanadin, ¥Xobalt und Nickel als Basis-
metalle noch von Interesse, wdhrend alle anderen nur als Legie~
rungspartner eine Rolle spielen. Die Entwicklung von Vanadinlegie-
rungen steht dabei noch am Anfang, mdglicherweise haben aber ge-
rade Vanadinlegierungen, langfristig gesehen, gute Aussichten,
als Hiillmaterial in natrium- und edelgasgekiihlten Reaktoren ver-
wendet zu werden. Kobalt- und Nickellegierungen werden dagegen
heute bereits in grdBeren Mengen bei hohen Temperaturen und Be-
lastungen verwendet. Flir schnelle Brutreaktoren sind dageben vor
allem Nickellegierungen won Interesse, da bei Kobaltlegimngen
das langlebige Co6o-Isotop neben der hohen Kihlmittel-~-Kontamina-~
tion bel der Wiederaufbereitung bestrahlter Brennelemente grofie

Schwierigkeiten bereitet.

Die Elemente der Gruppe 3 kommen dagegen als Legierungsbasis nicht
in Frage. Selbst unter Beriicksichtigung ihrer hohen Festigkeit,
d.h. einem kleinen Strukturmaterialanteil im Core, werden nach

den bisherigen Rechnungen die Brutrate und der Dopplerkoeffizient
iber das zuldssige MaB hinaus beeinfluBt. Aus diesem Grund ist
auch die aus Festigkeitsgriinden erwiinschte Zugabe dieser Elemente

zu anderen Legierungen nur in gewissen Grenzen mdglich.

In Tabelle 4 sind die mikroskopischen Absorptionsquerschnitte
der wichtigsten, in Frage kommenden Legierungen sowie ihre maxi-
mal moglichen Legierungsbestandteile wiedergegeben. Aus Festig-
keitsgriinden konnen von den Eisenbasislegierungen im Augenblick
nur austenitische Stdhle verwendet werden. Den glinstigsten Ab-~
sorptionsquerschnitt besitzt der Stahl 18/9 CrNi, auch als V2A
oder Nirosta-Stahl bekannt., Mit steigendem Nickelgehalt bzw.

Zulegierung von Niob und Molybdin steigt der Absorptionsquer-~
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schnitt geringfiligig, ein deutlicher Sprung in die GrdBenordnung der
hochwarmfesten Nickellegierungen setzt beim sog. Incoloy-Typ ein,
einer 20/30 CrNi-Legierung mit maximal 5 % Mo, Nb und W. Neutronen-
physikalisch entspricht sie damit den unglinstigeren Nickellegie~
rungen, deren Verwendung eigentlich nur aus Festigkeitsgriinden ge-
rechtfertigt werden kann. Innerhalb dieser Legierungsgruppe zeigt
sich nach den neutronenphysikalischen Eigengchaften bei vergleich-
baren mechanischen Eigenschaften der Vorteil der aushirtbaren Legie-
rungen, z.B. Inconel X750, gegeniiber mischkristallhdrtenden Legie-
rungen, z.B. Inconel 625. Bekanntlich erfolgt die Aushirtung iiber
die NiB(Ti,Al)-Phase, d.h. Zulegierung von Elementen der Gruppe 1,
wdhrend die MischkristalllHrtung Elemente der Gruppe 3 - Mo, Nb,

W, erfordert.

Von denkNickellegierungen stehen damit aushirtbare Legierungen an
erster Stelle, wihrend Legierungen vom Typ Inconel 625 an der Gren-

ze der Verwendbarkeit liegen.

Uber Vanadinlegierungen sind nach dem heutigen Stand der Entwick-
lung noch keine endgiiltigen Aussagen mbglich. Die auch internatio-~
nal bekannte Standardlegierung V-20Ti hat einen vergleichbaren Ab-
sorptionsquerschnitt mit den aust. StZhlen; die aus Festigkeits-
griinden notwendige Zulegierung von Niob und Reduktion des Titan-
gehaltes -~ =z.,B. V-3Ti-15Nb -~ fihrt zu einer Verdopplung des
Absorptionsquerschnittes bisg zur theoretisch mtglichen Grenze. Neuere
Entwicklungen auf der Basis von chrom- und aluminiumhaltigen Legie-

rungen dilirften jedoch innerhalb der hier angegebenen Grenzen liegen.

Zusammenfassend 188t sich sagen, daB austenitische Stihle eine
bevorzugte Rolle spielen, Nickellegierungen nur von den Festig-
keitsanforderungen her verwendet werden sollten, wdhrend Vanadin-
legierungen bis zu maximalen Gehalten an Gruppe 3 - Elementen von

15 - 20 Gew.% keiner Beschrinkung unterliegen.

3.2 Mechanische Eigenschaften

In Kenntnis der neutronenphysikalischen Eigenschaften gewinnt
eine Gegeniiberstellung der mechanischen Eigenschaften der in Frage
kommenden Legierungen an Bedeutung. In Abbildung 1 sind die 1000-
und 10 000 h Zeitstandfestigkeiten bei 650 °C éﬁ?f‘ge:b\x\'agen, experi-
mentelle Ergebnisse liber die 20 000 h Zeitsﬁandfestiéﬁé;ten liegen

\\
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bei den meisten Legierungen noch nicht vor.

Die beste Legierung der austenitischen Stdhle ist der X8CrNiMoV
Nb1613, ein nichtstabilisierter Vollaustenit mit Molybdin und
Vanadin. Nach Zfﬁ;7 betrdgt die 25 000 h Zeitstandfestigkeit bei
650 °c 13 bis 15 kg/bmz, er erfiillt damit die gestellten Mindest-
forderungen und gilt nach den bisher untersuchten Eigenschaften
als erste Wahl., Mit Werten zwischen 9 und 12 kg/mma diirfte ferner
der Stahl X8CrNiNb1613 in Frage kommen. Als Hiillmaterial sind da-
gegen die Stzhle X5CrNi189, X3NiCrNb2520 und X5CrNiMo1812 unter
den gegébenen Festigkeitsforderungen nur bedingt verwendbar, die
zum Teil sehr glinstigen Absorptionsquerschnitie sprechen dagegen
fir eine Verwendung als Strukturmaterial im Corebereich. Weder
das Incoloy-80C0 noch der Incoloy-Typ sind aus Festigkeitsgriinden
den sonstigen austenitischen Stihlen iiberlegen, fiir ihre Verwendung
miissen schon andere Gesichtspunkte und Eigenschaften ausschlag-

gebend werden.

Unter den Nickellegierungen stehen bei den Festigkeitseigenschaf-
ten die aushirtbaren Legierungen an der Spitze, von denen das
Inconel X750 auch einen relativ glinstigen Absorptionsquerschnitt
besitzt. Die mischkristallgehsirtete Legierung Inconel 625 zeigt
bei einem relativ hohen jedoch noch vertretharen Absorptionsquer-
schnitt ebenfalls sehr gute Langzeiteigenschaften, wihrend die
Legierungen Hastelloy X, Inconel 604 und Inconel 600 Festigkeiten

in der GrdBRenordnung der austenitischen StZhle besitzen.

Von den bisher bekannten Vanadinlegierungen besitzt die Legierung
V-3Ti-15Nb herausragende Festigkeitseigenschaften, der Absorptions-
querschnitt entspricht jedoch dem des Inconel 625. Die physikalisch
giinstige Legierung V-20Ti bietet dagegen keinerlei Vorteile gegen-
iiber den austenitischen Stidhlen, ihre Verwendung als Hiillmaterial
erscheint damit wenig sinnvoll. Die Legierungsentwicklung ist hier
jedoch noch nicht abgeschlossen, wahrscheinlich werden durch neue
Gesichtspunkte, vor allem dem Korrosionsverhalten, v&llig neue

Legierungselemente an Bedeutung gewinnen.

Zusammenfassend 188t sich unter Beriicksichtigung der neutronen-
physikalischen und mechanischen Eigenschaften sagen, daB die

hochwarmfesten austenitischen Stdhle der 16/13-CrNi Gruppe als
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Hillmaterial am geeignetsten sind. Bei extrem hohen Festigkeits-
beanspruchungen, wie sie z.B. in dampfgekilhlten Reaktoren vorlie-
gen, sind dagegen die aushirtbaren und in zweiter Linie die misch-
kristallhdrtenden Legierungen noch gut geeignet. Bei den Vanadin-
legierungen hat vorerst die Legierung V-3Ti-15Nb die gegebenen
Moglichkeiten aufgezeigt, alle weiteren Entwicklungen miissen sich

an diesen Werten orientieren.

3.3 Chemische Eigenschaften

Ausschlaggebend ist hier das Korrosionsverhalten, wobei sich
die Betrachtungen auf austenitische St#Zhle, Nickellegierungen be-
schrinken konnen. Bei der Betrachtung der Korrosionseigeénschaften
ist eine Unterteilung nach den Reaktortypen, d.h. Dampf- und Natrium-

kiithlung, sinnvoll.

3.3.1 Dampfkithlung

In dampfgekiihlten Reaktoren kann man mit Sicherheit vollent-

salztes Wasser verwenden, d.h. der Chloridgehalt betrdgt max. 0,1
ppm. Durch die Radialyse entsteht ferner Sauerstoff und Wasserstoff,
wobel man mit Sauerstoffgehalten von ca. 20 ppm rechnen mufl, die
jedoch durch Zugabe von Wasserstoff herabgesetzt werden kdnnen.
Trotzdem sollte das allgemeine Korrosionsverhalten, d.h. die Ab-
tragungsverluste, die Verwendung von austenitischen Stidhlen und
Nickellegierungen nicht leeintriichtigen. Um ein ganz allgemeines
Maf anzugeben, wird die Abtragung in Heildampf ohne Wirmeiibergang
bei austenitischen Stdhlen ca. 5 = 10/um/Jahr, die von Nickelle-
gierungen ca. 2/um/Uahr betragen. Vanadinlegierungen sind auf
Grund ihrer hohen Korrosionsempfindlichkeit in Wasser und Dampf

fiir dampfgekilhlte Reaktoren ohne Oberflichenschutz ungeeignet.

Ein wichtiges Kriterium ist dagegen die sog. selektive Korrosion,
die ohne merklichen Abtrag durch Kerngrenzen oder Spannungsrifl-
korrosion das ﬁﬁllrohr zerstoren kann. Nach Abbildung 2 nimmt

mit steigendem Nickelgehalt die Neigung zur SpannungsriBkorrosion
stark ab. Nickellegierungen sind damit nahezu unempfindlich und
die Vorteile von Incoloy 800 mit einem Nickelehalt von 35 % in
thermischen HeiBdampfreaktoren werden durch dieses Bild deutlich.

Flir-dampfgekilhlte Brutreaktoren kommen jedoch vor allem Legierungen
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mit einem Nickelgehalt grofer 50 % und entsprechend hohen Festig-
keiten in Frage. Die sogenannte Korngrenzenkorrosion tritt dage-
gen auch bei Nickellegierungen auf. Inconel 625 und Hastelloy X
sind gegen diese Korrosionsart jedoch nahezu unempfindlich, wih-
rend entsprechende FErgebnisse bei Inconel X750 und Inconel 718

nicht bekannt sind.

Zusitzliche Einschrénkungen, z.B. EinfluB des Wiarmeflusses auf
die Korrosion, Verhalten von Wendelrippen und Turbulenzfdrderer
in Dampf sind selbstverstiEndlich mdglich und werden unter Unm-
stinden Anderungen in der Legierungsauswahl in engen Grenzen not-

wendig machen. Entsprechende Versuche liegen bisher noch nicht vor.

Flir den dampfgekiihlten Briiter sollten damit auf Grund der hohen
mechanischen und thermischen Belastung und aus Korrosionsgriinden
Nickellegierungen auf der Basis Inconel 625 bzw. Inconel X750 ver-

wendet werden.

3.3.2 Natriumkithlung

Fiir die Hiilllmaterialsuswahl natriumgekithlter Brutreaktoren

ist das Korrosionsproblem weniger schwerwiegend als bei dampfge~
kiilhlten Reaktoren. Bei einem technisch relativ einfach realisier-
baren Sauerstoffgehalt des Natriums von 50 ppm zeigen austeniti-
sche Stihle und Nickellegierungen bei Temperaturen von 600 - 700 °C
Gewichtsabnahmen in der GroBlenordnung von 0,01 - 0,1 mg/cmZ'Mo-
nat bzw. Abtragungen zwischen 0,01 und 0,04/um/3ahr. Beide Legie-~
rungstypen sind damit in Natrium gut bestdndig. Die Korrosionsge-~
schwindigkeit wird dabei nur geringfiigig von der Legierungszusam-
mensetzung beeinfluBlt. Wichtige Parameter sind die Natriumtewmpera-
tur, -verunreinigungen und -geschwindigkeit, ferner Oberflidchenbe-

schaffenheit und Zustand der Hiillrohre.

Ein wichtiges Auswahlkriterium wird dagegen durch Abbildung 3
verdeutlicht, es zeigt den Massetransport verschiedener Nickelle-
gierungen in Abhingigkeit von der Versuchstemperatur. Mit stei-
gendem Nickelgehalt kommt es zu einer Zunshme des Massetransports,
wobel vor allem Nickel im kalten Teil des Systems abgelagert wird.
Da es sich hier um eine russische Untersuchung handelt 1?%;7,stim—
men die Legierungen nicht genau mit den bisher erwdhnten liberein,

man kann jedoch sagen, daB Legierungen vom Typ Inconel 600 und
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"mischkristallh#irtende Legierungen vom Typ Inconel 625 und Hastelloy X
besonders unglinstig sind, wdhrend in aushdrtbaren Legierungen,
z.B. Inconel X 750, das Aluminium einen den Massetransport redu--
zierenden EinfluB ausiibt. Der Einflufl des Massetransports auf die
Gewichtszunahme wird durch eine lineare Extrapolation bésdnders
deutlich. Bei 750 °c liegt ein monatlicher Gewichtsverlust’von
14 mg/cm2 vor, wihrend bei derrallgemeinen Korrosion nur Betrige

von <1 mg/cm2 Monat auftreten.

Fiir natriumgekithlte Reaktoren kommen damit vor allem austenitische
Stihle in Frage. Auf Grund der bisherigen Betrachtungen stehen an
erster Stelle legierungen der Zusammensetzung 16/13 CrNi. Aussagen
iiber das Verhalten von Vanadinlegierungen sind im Augenblick noch
sehr schwierig. Die bisher untersuchten Legierungen zeigen noch

zu hohe Korrosionsgeschwindigkeiten. Durch entsprechende Oberfli-
chenbehandlungen bzw. Variation der Legierungsbestandteile dlirfte
jedoch der schwerwiegendste Nachteil dieser Legierungen noch be-

einfluBbar sein.

3.4 Beeinflussung der Eigenschaften durch Neutronenbestrahlung

Die Beeinflussung der Eigenschaften durch die Bestrahlung
ist ein fiir den Reaktorbau spezifisches Problem. Da obendrein die
bei schnellen Reaktoren auftretenden hohen Beanspruchungen bei
thermischen Reaktoren nicht erreicht werden, kann man nur begrenzt
die Ergebnisse frilherer Bestrahlungsversuche in die Betrachtungen
einschlieBen. Nach dem heutigen Stand der Untersuchungen 1lHBt
sich etwa folgendes sagen: Die Strahlenverspr&dung kann in zwei
Bereiche unterteilt werden. Erstens die sogenannte Tieftemperatur-
versprodung, d.h. die Beeinfiussung der mechanischen Eigenschaften
durch die iiber Stollprozesse eingebrachten Gitterfehler, die sog.
"defect clusters'", die sich in einer allgemeinen Erhdhung der
Streckgrenze und Zugfestigkeit und einer Abnahme der Dehnung be-
merkbar machten /5,6/. Diese Strahlenschdigung ist jedoch nur
unterhalb eines durch die Ausheilung der Gitterdefekte bestimmten
Temperaturbereichs wirksam, d.h. solange die Konzentration der
im dynamischen Gleichgewicht vorhandenen, durch Bestrahlung ein-
gebrachten Fehlstellen in der GrGBenordnung der im thermischen

Gleichgewicht vorhandenen Leerstellen liegt. Nach den bisherigen
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Bestrahlungsergebnissen ist damit zu rechnen, daB bei austenitischen

Stdhlen und Nickellegierungen bei Temperaturen oberhalb 600 °c diese

Voraussetzung nicht mehr erfillt wird, die Tieftemperaturversprs-
dung somit nahezu ohne EinfluB auf das Hiillmaterial eines Brutreak-
brs ist 177;7. Weit wichtiger ist damit der zweite Bereich, der
Einflufl der Kernumwandlungen auf die mechanischen Eigenschaften bei
hohen Temperaturen, der sog. Hochtemperaturversprddung. Die bisher
aus der Litergur bekannten Ergebanisse 178;7 sowie eigene Versuche
.Z?xg7 zeigten, daB Kernumwandlungen bei den interessierenden Werk-
stoffen erst oberhalb 500 ?C die mechanischen Eigenschaften beein-
flussen. Ausschlaggebend fiir die Versprddung ist die Bildung von
Helium durch (n,s0-Reaktionen. Das Helium lagert sich im Tempera-
turbereich merklicher Diffusion bevdrzugt an den Korngrenzen in
Form von Blasen ab, wodurch die Korngrengzenfestigkeit stark herab-
gesetzt wird und der Bruch interkristallin bei sehr geringen Ver-
formungen einsetzt. Es wird somit weder die Streckgrenze noch die
Zugfestigkeit wesentlich beeinfluBt, es kommt lediglich zu einem
starken Abfall der Bruchdehnung. Unter den mdglichen Kernumwand-
lungen ist die Reaktion 1OB(n,g{Z)7Li mit thermischen Neutronen mit
einem Wirkungsquerschnitt von 3835 b am bekanntesten. In schnellen
Reaktoren spielen aber auch zahlreiche (n,dj-Reaktionen mit schnel-
len Neutronen und Wirkungsquerschnitten oberhalb 1 mb eine Rolle

(Tab.5).

Damit kann man relativ einfach ausrechnen, dal die gleiche Helium-
menge, die iber die 108 _Reaktion bei Borgehalten von 163 % in

einem thermischen Reaktor naech einer Dosis von 1027 om™2 gebildet

wird, in einem schnellen Regktor ohne Berilicksichtigung der TOB—

Reaktion nach einer Dosis von 2 * 10°° cm ° entsteht. Diese Tat-
sache zeigt die Bedeutung von Bestrahlungsversuchen in thermischen
Reaktoren fiir die Auswahl geeigneter Briiterhiillrohre und zur Kii-

rung der- grunds#tzlichen Fragen der Hochtemperaturversprodung.

Auf der Abbildung 4 ist die Bruchdehnung, im Kurzzeitversuch ent-
scheidendes Kriterium fiir die Hochtemperaturversprddung, von be-
strahlten austenitischen StdZhlen, Nickellegierungen und Vanadin-
legierungen (Mittelwert aus verschiedenen Legierungen) aufgetragen.
Deutlich wird vor allem die bereits bei 500 °C einsetzende starke

Versprodung von Inconel X 750, wobei die Dehnungen bei 750 °C bis
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auf 1 % zuriickgehen. Neben der Bruchdehnung geht auch die Stand-
zeit und Zeitstandfestigkeit im Langzeitversuch zuriick. Daher

sind aushirtbare Legierungen, trotz gilinstiger neutronenphysikali-
scher und ausgezeichneter Festigkeitseigenschaften im unbestrahl-
ten Zustand, als Hiillrohre fiir Brutreaktoren nicht geeignet.
Mischkristallgehiirtete Legierungen vom Typ Inconel 625, das gleiche
gilt wohl auch fiir Hastelloy X, zeigen dagegen ebenfalls ab 500 °c
einen starken Abfall der Bruchdehnung. Bei 750 °¢c wurden jedoch
noch Werte von ca. 10 % gemessen, die sich mdglicherweise durch
entsprechende Vorbehandlung der Legierungen noch verbessern las-
sen. Ahnliches gilt flir austenitische Stihle, deren Versprddung
unter gleichen Bedingungen erst ab 600 - 650 °C einsetzt. Als
bisher duktilste Legierung, selbst unter mehraxialer Belastung,
erwies sich bisher das Incoloy 800, das jedoch auf Grund der ge-
ringen Festigkeitseigenschaften fiir das bisher verfolgte Korzept

der sog. "freistehenden Hiille" nicht geeignet ist.

Endgliltige Aussagen iiber die sowohl aushidrtbare als auch misch-
kristallhdrtende Legierung Inconel 718 sind im Augenblick noch
nicht mdglich, da zu wenig Bestrahlungsergebnisse vorliegen, das
MaB der Versprddung dlirfte jedoch geringer sein als bei rein aus-
hartbaren Legierungen.

Der Vorteil der Vanadinlegierungen wird in Abb.4 dagegen besonders
deutlich. Nach den bisherigen Untersuchungen 1?17 zeigten Vanadin-
legierungen keine Hochtemperaturversprddung, deutlich durch die
Zunahme der Dehnung mit steigender Versuchstemperatur. Die Ur-
sachen sind bisher noch nicht eindeutig geklirt, jedoch diirfte

die Neipgung k.r.z.-Metalle zum transkristallinen Bruch, selbst

bei sehr hohen Temperaturen, im Gegensatz zu k.f.z. aust. Stghlen
und Nickellegierungen, eine Rolle spielen.

Neben den erreichbaren hohen Zeitstandfestigkeiten liegt hier das
wichtigse Argument fiir die Entwicklung von Vanadinlegierungen als
Hiilllmaterial fiir natriumgekiihlte Brutreaktoren. Wighrend die Ver-
wendung in edelgasgekiilhlten Brutreaktoren sicher zu sein scheint,
muf fir natriumgekiilhlte Reaktoren die Korrosionsbestéindigkeit noch

verbessert werden.

Uber den EinfluB der Bestrahlung auf das Korrosionsverhalten so-

wohl in Natrium als auch Dampf liegen bisher nur wenig Ergebnisse
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vor. Auf Grund des Mechanismus der Strahlenbeeinflussung, Verdnde-
rung der Leerstellenkonzentration, dirfte die Diffusionsgeschwin-
digkeit und damit die Korrosionsrate beeinfluBt werden. Da dies
sicher nicht im gleichen MaB wie bei den mechanischen Eigenschaf-
ten geschieht, diirfte das Problem fiir die Materialauswahl geringe
Bedeutung haben.

Das in 1327 ngher beschriebene Karlsruher Hilllmaterialentwicklungs-
programm wird aber auch diese Frage durch entsprechende Versuche

kldren.

L, Zusammenfassung

An Hand der vier wichtigsten Auswahlkriterien fiir Briiterhiillrohre
~ neutronenphysikalische, mechanische, chemische Eigenschaften

und deren Beeinflussung durch Neutronenbestrahlung - wurden ge-
eignete Legierungen sowohl fiir den natrium- als auch dampfgekiihl-
ten Brutreaktor ermittelt. Bei Zugrundelegung der neutronenphysi-
kalischen Eigenschaften sind Eisenbasislegierungen den Nickelle~-
gierungen eindeutig iliberlegen. Fiir eine gute Brutrate bzw. Ver-
dopplungszeit miissen damit austenitische Stdhle als Hiillwerkstof-
fe verwendet werden.

Die gestellten Festigkeitsforderungen engen jedoch dieses Kriterium
stark ein. Neben sogenannten vollaustenitischen 16/13 CrNi-Stdhlen
mit entsprechenden festigkeitssteigenden Legilerungsbestandteilen
miissen auch physikalisch ungiinstigere hochwarmfeste Nickellegie-~
rungen in die Betrachtung einbezogen werden. Neben aushirtbaren

Legierungen sind sog. mischkristallhirtende noch interessant.

Das Korrosionsverhalten macht eine getrennte Betrachtung der

beiden Reaktortypen notwendig. Fiir natriumgekilhlte Reaktoren spielt
" Massetransport eine wichtige Rolle. Da sich bei hohen Tempera-
turen vor allem Nickel an den kalten Stellen des Systems ablagert,
stehen austenitische Stdhle, sofern ihre Festigkeiten ausreichend
sind, an erster Stelle. Filir dampfgekiihlte Resktoren muB neben der

selektiven auch die allgemeine Korrosion beachtet werden.

Dariiber hinaus machen die hohen Festigkeitsforderungen die Ver-
wendung von Nickellegierungen notwendig. Da diese Legierungen unter

Warmelibergangsbedingungen eine hthere Korrosionsbestdndigkeit als

der
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austenitische Stdhle zeigen, milissen die ungiinstigen physikalischen
Eigenschaften in Kauf genommen werden bzw. mufl durch Verminderung
von Druck und Temperatur die Verwendung von korrosionsbesténdigen

Incoloy-legierungen ermdglicht werden.

Der EinfluB der Strahlenversprddung muB unter den bereits erwihn-
ten Gesichtspunkten erfolgen. Bei den vorgegebenen Reaktortempera-
turen spielt die sog. Hochtemperaturversprddung durch (n,e)-Reak-

tionen die wichtigste Rolle.

Bei entsprechender Vorbehandlung, d.h. Kaltverformung + Wiarmebe-

handlung, diirften stabilisierte austenitische Stdhle selbst bei

750 OC noch vertretbare Bruchdehnungen und Zeitstandfestigkeiten

erreichen., Fir natriumgekilhlte Reaktoren stehen damit Stdhle vom Typ
X8CrNiNb1613 - X8CrNiMoVNb1613

an erster Stelle. Durch geringe Variation der Zusammehsetzung bzw,

Vorbehandlung diirften weitere, jedoch geringfiligige Verbesserungen

moglich sein.

Die hohe Strahlenversprodung von aushirtbaren Nickellegierungen

vom Typ Inconel X750 schlieft, trotz sonstiger guter Eigenschaften,

ihre Verwendung im Reaktorbau aus. Mischkristallgehdrtete Legie-

rungen mit spezifizierter Zusammensetzung und Vorbehandlung vom Typ
Inconel 625 - Hastelloy X

stehen flir den dampfgekiihlten Brutreaktor damit z.Zt. an erster

Stelle.

Da die Entwicklung von Vanadinlegierungen noch am Anfang ist, sind
endgliltige Aussagen noch nicht mdglich. Neben edelgasgekiihlten Reak-~
toren kommen sie aus Korrosionsgriinden nur fiir natriumgekilhlte
Reaktoren in Frage. Neben ausgezeichneten Festigkeitseigenschaften
einiger Legierungen zeigen nach den bisherigen Versuchen Vanadin-
legierungen keine Hochtemperaturversprddung durch Neutronenbestrah-
lung. Das Hauptaugenmerk muB jedoch in Zukunft auf die Verbesserung

der Korrosionseigenschaften in Natrium gelegt werden.
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Tab.1 Auslegungsparameter fur ein Brennelement
natrium-und dampfgekuhlter Brutreaktoren

Natriumkihlung (1) |Dampfkiihlung (2)

Ldnge mm - 2675 2155
AuBendurchmesser mm 6,0 70
Wandstdrke mm 0,38 0,37

Hillwand -  op |
a&gentuenvwvggratur °C 696 747
Kihlmitteldruck atm 6 170
Betriebszeit pro #
Brennelemer?t h _ 20 000 10 000
Neutr-fluRdichte cm's' 10" 17-10"°
Mechanische Haupt- Innendruck AuBendruck
beanspruchung etwa 100 atm 170 atm

- -



Tab.2

Mindestforderungen fur die Auswahl von Briter-Hiullmaterial

Kriterien .~ Eigenschaften Mindestforderungen Bemerkungen
Absorptions - Gilt fur einen
Neutronen - querschnitt Strukturmaterial -

physikalische
Eigenschaften

3 fur schnelle

Neutronen [100 keV]

Gnp 520mb

dnteil im Core von
15-25%

Festigkeit abhdngig

Hochtemperatur- Zeitstand - und S 1015 ka vonder Auslegung
Festigkeit Kriecheigenschaften B/20000 = 10- mmt | und konstruktiven
bei 650°C Gestaltung
| Abtragung £ 0,04 um/Uhr.| Abtragung kein Abso -
Chemische . Korrosionsgeschwin-

Eigenschaften

digkeit in Natrium
und Dampf

in Dampf: keine Spann -
nungsriflkorrosion;
Natrium: vernachldss;

- sigbarer Massetransport

lutmaf!Abhdngig von
der Wanddicke und
Festigkeit

Anderung der
Eigenschaften

durch Neutronen-
bestrahlung

Hochtemperaturver -
sprodung durch
(n,ot )-Reaktionen

Bruchdehnung
bei 750°C  >1%

6 > 1 o/o
nur furdie erste

Vorauswah! ge -
eignet

- IIt



IIT - 19

Tab.3 Absorptlonsquerschmtte der

wichtigsten Metalle

Gruppe Metall 6”3“00ke\/) Gnr(therm)
, [{mbl [barnl
Al 4 0.230
Ti 6 5.8
1 Fe 6.1 | 253
Cr 6.8 3.1
\ 9.5 15.1
‘Si 10.0 0.16
Co 11.5 37.0
Ni 12.6 4.8
2 Zr 15.1 0.18
Cu 24.9 3.77
: Mn 25.6 13.2
Mo 71.0 2.7
Nb 100.0 1.15
3
W 178.0 19.2
Ta | 325.0 21.0




Tab.4 Max.Gehalte an Leg.-Elementen und Absorptionsquerschnitt
fur schnelle Neutronen

Legierung Ly Max. Legierungsgehalte  in [ Gew-] ﬁcbhiﬁ;f;i?{j‘fiﬁ;;ue

Ne| C| Fe | Cr AL| Ti| V | Si Ni| Mnj Mo| Nb W |Neutr.[100keVlin mb
X5 CrNi 189 /W.Nr. 4301/AiS| 304 1 [005 [Rest| 180 1.0 | 90 20 ; 7,25
© X8 CrNi Nb16 13 / 4961 2 1008 Rest|16,0 05 130 10| |12 7,95
'S X3 NiCrNb 2520 -3 {003 |Rest| 200 105 1250 1,0 05 8,22
0 X8 CrNiMoV Nb 16 13 / 4988 4 0,08 Rest|16,0 075/0,5 130 1,0 12 1.2 8,34
& X5 CrNiMo 18 12 /44367316 5 |005 Rest|185 10 140120 |30 8,50
k- Incoloy 800 6 |01 |Rest 23006 | 06 1,0 1350/ 1,5 8,73
 incoloy TYP 7 |01 |Rest|230(0,6 | 06 1,0 350 1,5]/50/50 50| 15,49

S Inconel 600 8 |015/10,0 170 0,5 [Rest! 1,0 10,94 -

§Inconel X 750 9 1008 90(17,0/10 278 |05 Rest 10 12 11,41
2 Hastelloy X 10 | 01 |185 22,0 075 Rest| 1,0 | 9,0 06| 13,22
_O'J)Inconel 718 11|01 [Rest[21,0 |08 | 1,15 0,35/550| 035/ 3,3 | 55 1414
Z lInconel 625 1201 50/230/04 |04 | |05 |Rest! 051100415 17,06
V=20 Ti 13| 20 |Rest 8,71
.g%v-zo Ti - 10Nb 14 20 |Rest 10 14,48
@ V-10 Ti-15Nb 15 10 Rest| 15 17,10
> |V-3 Ti-15Nb 16 3 |Rest 15 17,60




6, /1000 und G,/10000 bei 650°C

Zeitstandfestigkei
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Abb.2 EinfluB des Nickelgehalts auf die Spannungs-
risskorrosion von aust.Stahlen und Ni-Legierungen

[ 42%-kochende MgCl,- Losung]

4
1000
®
® 9o
Risse °°* | °
®
®
[ ]
® : 0.
o
®
100
]
®
(]
o
e 9
= A
n f o
- o{ °
= ®
L
O |
3 |
o !
! ®
3 10 s
N
B
L0
= .
N )
[ J
e
ot
o [
{.o Keine|Risse
°
[ ]
1 o —>
20 40 60 80

Ni- Gehalt in Gew. %



ABB.3 MASSE -TRANSPORT VERSCHIEDENER Ni-LEGIERUNGEN"
IN NATRIUM [ NACH (4)]

mgqg /cm? h
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Bruchdehnung in
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Tab. 5 Wirkungsquerschnitte der hdufigsten stabilen |sotope verschie-
dener Elemente fijr (n,o§ )- Reaktionen mit schnellen Neutronen

Nuklid N 14 AlL27 | Ti4s Ti 47 Ti48
Wirkungsquerschnitt ~ mb 41 - 0.65 0,66 55 0,011
Nuklid V51 Cr52 Cr53 | = Fe54 Fe56
Wirkungsquerschnitt mb 0,035 0,073 30 0,74 0,35
Nuklid Co 59 Ni 58 Nb60 Nb93 Mo 92
Wirkungsquerschnitt mb 0,23 0,5 0,8 0,04 0,035
Nuklid Mo 94 Mo 95 Mo 96 Mo 97 Mo 98
Wirkungsquerschnitt mb 0,66 3,7 03 13 0,066
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IV. DIE TEMPERATURVERTEILUNG IM BRENNELEMENT
von

H. Kampf
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rungen

Spalt-Modell

 heT7Ideales—Spalt-Modell

4.2 Reales Spalt-Modell.

Zusammenfassung




1. Einleitung

Die Kenntnis der Temperaturverteilung im Brennelemeunt (BE) ist
fiir die Beherrschung des BE-Reaktorverhaltens von entscheidender
Bedeutung, da die bestimmenden Vorginge und Eigenschaften im
Brennstoff wie das Spektrum der mechanischen Eigenschaften, die
thermische Ausdehnung, das Schwellen, die Porenwanderung, die
Spaltgasfreisetzung, Strukturinderungen, Diffusionsvorginge wie

Sauerstoffwanderung usw. relativ stark temperaturabhingig sind.

Unter Zugrundelegung der fiir Schnelle Briiter spezifischen Vor=-
aussetzungen und auf der Basis von im wesentlichen 4 konstanten
MaterialgrdBen wird die Temperaturverteilung im BE berechnet und.
diskutiert. Die Problematik der Berechnung der Temperaturvertei-
lung innerhalb der Hiille und ihre Verd@nderung wghrend des Reaktor-
betriebes auf der Basis der Brennstoffwarmeleitfahigkeit und der
Warmedurchgangszahl Brennstoff - Hiille wird behandelt. Dabei wird
der Wirmedurchgang durch die Ubergangszone Brennstoff - Hiille

auf der Basis eines idealen und realen Spaltmodells genau unter-

sucht.

2. Quantitative Behandlung der Temperaturverteilung im BE auf

der Basis empirischer Materialgraﬁéh

Im folgenden Kapitel werden nach der Darlegung der Grundbegriffe
und der Festlegung der Voraussetzungen die Temperaturverteilung
im BE auf der Basis konstanter MaterialgrdBen abgeleitet und eini-

ge Parameteruntersuchungen durchgefiihrt.

2.1 Voraussetzungen und Grundbegriffe

Die Schnellbriiter-Brennelemente besitzen Zylindergeometrie
(r,z). Die Radialabhiingigkeit der Wirmeleistungsdichte q kann
vernachléssigt werden, die z-Abh#ngigkeit muB in Rechnung ge-
stellt werden. Wegen Brennstofflinge > Brennstoffradius und
der relativ schwachen z-Abh#ngigkeit von q ist die z-Komponente
der Warmestromdichte é gegen die r-Komponente zu vernachlissigen,
d.h. die Wdrme strdmt im Brennstoff bzw. im BE radial nach auBen
zur Brennelementoberfliche. Dort wird die Wirme von dem das BE

umgebenden achsial strimenden Kilhlmittel abgefiihrt. Durch diese
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Voraussetzungen wurde das Problem separiert in der Weise, daB die
Radial- und die Achsialabhingigkeit unabhingig voneinander be-
handelt werden kOnnen. Wir interessieren uns im folgenden fiir die

stationdren Verhdltnisse.

Bel stationdren Verh#ltnissen gilt:

foer - fien .

F

Die in einem Volumen V mit der WiHrmeleistungsdichte gq erzeugte
Werme muBl im stationdren Zustand durch die Oberfliche F des Vo-
lumens mit der WHrmestromdichte é abflieflen.

Definitionsgemdfl gilt:

Hat das (wirmeproduzierende) Brennstoffvolumen V die Lidnge L, so
gilt fiir die Stableistung X

X.—:%[If{qd'\f' (2)

Das Wirmeleitintegral &) ist wie folgt definiert

T
o
w = f ky (T) dT (3)
g
To = Maximaltemperatur (Bei zentrierten Vollzylindern gleich~
bedeutend mit Zentraltemperatur, bei zentrierten Hohlzy-
lindern gleichbedeutend mit der Innenoberfldchentempera-
tur.)
TB = Brennstoffoberflichentemperatur

In Fig.1 ist ein Querschnitt aurch das BE dargesteiit. Wir ver-=

nachléssigen in diesem Kapitel den Spalt zwischen Brenngtoff und
Hiille und ersetzen den endlichen Temperaturabfall im Spalt durch
einen Temperatursprung an der Hilllinnenoberfliche. Entsprechend

verfahren wir mit der Ubergangszone Hiille~Kiihlmittel. In Kapitel
L4 wird der Temperaturabfall in der Ubergangszone Brennstoff-Hiille
detailliert behandelt. In Fig.2 ist qualitgtiv der radiale Tempe=-

raturverlauf im BE dargestellit.
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Fig.1 Querschnitt durch das BE Fig.2 (Qualitativer) radialer

in einer bestimmten Hbhe z T Temperaturverlauf in

A

gner bestimmten Hohe z

7 = Zentralkanal To = Zentraltemperatur
B = (pordser) Brennstoff Ty = Zentralkanaltemperatur
H = Hille TB = Brennstoffoberfléchen-
K = Kihlmittel temperatur
r, = Zentralkanalradius TH = Hillinnentemperatur

. T = HuUllauBentemperatur
ry = Hiillinnenradius A

m _ gess R

rA = HiillauBenradius Tx = Kihimitteltemperatur
5 =

rA -ry = Hilldicke
Wir betrachten im folgendeh ein infinitésiméles Brennstoffvoll-
oder allgemeiner Hohlzylinderelement (damit werden Brennstoffe
mit zentralem Kanal, der herstellungs- oder betriebsbedingt sein
kann, eingeschlossen) der Dicke dz in der HShe z bzw. im Abstand
7z von der Zentralebene. Die Wérme’entsteht im Brennstoff voraus-
setzungsgemsB homogen entsprechend g(z) und flieBt mit der WHrme--

stromdichte ‘(r z) radial nach auBen ins Kihlmittel.
Ak

Fiir die angegebenen Voraussetzungen erhilt man aus (1) mit der

Fourierschen Gleichung fiir die radiale Strdmung

¢ 4T
3 = _kTi-f (Ll')

k = WHrmeleitfghigkeit



fiir den Vollzylinder:

TO(Z)
Xo(2) = a ) rfr= 47| g ar ()
) Tp(2)
fiir den Hohlzylinder:
T _(z)
7 |
Xy(2) = 4, (T (2 - n?) = —T ky (T) 4T (6)
1 - -Zl—a- fn 1 TB(Z) :
Elhy me
r
) 7
mlt‘t =-;g

Index o fiir Vollzylinder
Index Z fir Hohlzylinder

Man erkennt aus (5) und (6), daB bei fester Stableistung }f, fester
Brennstoffoberflichentemperatur TB und festem Brennstoffradius rs
mit wachsendem Zentralkanalradius ry eine gravierende Erniedrigung

der Maximaltemperatur erfolgt (Thermischer Zentralkanaleffekt
VAWE
Weiterhin erhdlt man aus (1) und (2) folgende sowohl fiir Brennstoff~

voll- als auch Hohlzylinder giiltige Beziehung

X(z) = 27%r /3 (z,r) r>r (7)

B

In /27 und in Beitrag XI wurde die Temperaturverteilung fiir ra=-
dialabhéngige Wiarmequelldichte g(r) behandelt. Dieser Fall ist

in thermischen Reaktoren reglisiert.

Die Wirmeleistungsdichte ¢q ist reaktorphysikalisch wie folgt ge~

geben:
@ =¢° Nfiss * OFiss ° 4 (8)
Nfiss = Anzahl der spaltbaren Kerne pro Voleinheit
O%igs = Mikroskopischer Spaltquerschnitt (gemittelt)
7z = NeutronenfluB ‘

e . =.200 MeV. = diec pro Spaltung erzeugte thermische Energie
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Je nachdem, ob es sich um BE eines kritischen Reaktors handelt
oder um Bestrahlungsproben,muBl man 2 F&lle unterscheiden. Im
Falle der BE eines Reaktors liegt Nfiss und c%iss durch Reaktor-
groBe, Brutrate u.d. fest. Durch Variieren von # kann man q vari-
ieren. Im Falle von Bestrahlungsproben liegt in 1. Nzherung ¢
fest. Hier kann man g durch den Brennstoff (o}iss) und durch die

Anreicherung N variieren.

fiss
2.2 Radiale Temperaturverteilung

Fiir den Brennstoffvollzylinder, d.h. fiir Ozsr-grB erhdlt man
aus (1), (4) und (5) unter Verwendung der temperaturgemittelten

Wirmeleitfahigkeit k

T1
E o= | k(D ar )
17 "2 /
TZ -
folgenden Temperaturverlauf
2
T(z,r) = T(z)—-X—(—Z-z--I;—— OfrﬁrB ( 10)
° NS r.°
kg T

Fiir die Hiille, d.h. fiir r

der Temperaturverlauf

g &r &r, folgt aus (4) und (7) folgen-

X(z) gn r_
T

T(z,r) = TH(Z) - —
2'£TkH B

<r <r, (11)

Die Temperaturspriinge an den Ubergingen Brennstoff-Hiille (Index
BH) und Hiille-Kithlmittel (Index HK) sind durch die Wirmedurch-
gangszahlen B und B .. wie folgt gegeben:

BH HK
é(z,rH) = Bgy (Tg - T) (12)
é(z,rﬁ) = B (TA - TK) (13)

Aus (7), (10), (11), (12) und (13) folgt fiir die Temperatur-

differenzen:



T, (z) - TB(Z) ;7 __}_{_(_z_)_ , (14)

TB(Z) TH(Z) ::v ——:———-‘——-—— (15)

r
T-(z) = -332221 [n 2 (16)
§ 2Ty

T (z) = —SEl | (17)

T (2)

TAfZ)

Durch die stationidre Leistungserzeugung kommt die Temperatur-/
differenz To - TB im Brennstoff zustande. Die anderen Temperatur-
differenzen (15), (16) und (1?) sind gewissermaBen die physikalisch
bedingten nutzlosen Temperaturdifferenzen, die die Leistungsér—

zeugung auf ein entsprechend hohes Temperaturniveau heben.

Wir definieren folgende VerhiZltnisse:

T (z) - T, (z) 2k :

B " B. .
Xr,) = = (18)

A To(z) - TB(z) Boy (rA>— S)

T (z) - T (z) 2 k r '
» " A B g . A
e ) = T () - o,(z) T T, R <r _—l | (19)

r (z) - T _(z) 2k

A K B

wr ) = T T TG T g r, (20)

Dabei haben wir r, + g= r, verwendet. s = Hiilldicke. X, Y und Z

H
sind sozusagen die Verhiltnisse der betreffenden nutzlosen Tem-
peraturunterschiede zu dem nutzbaren Temperaturunterschied

TO - TB.

2.3 Axiale Temperaturverteilung

Die radial durch das BE zur Brennelementoberfliche strfmen-
de Wirme wird von dem das BE umgebenden axial strdmenden Kiihl-
mittel abgefiihrt.

Wir betrachten in HShe z ein infinitesimales Zylinderelement




der Dicke dz des BE-Zylinders mit Radius Ty Aus diesenm fleBt

die Wirmeleistung dW(z).

aw(z) = X(z)dz = E?I'rAa.(z,rA“{z (1)

_Diese Leistung muB im stationidren Zustand von dem an der FlHche

29 r ..dz achsial vorbeistrtmenden Kiihlmittel abgefiihrt werden.
A

Wehrend der Zeit dt flieBt die Kihlmittelmasse dean der BE~Ober-
fl3che vorbei. Dabeil erh#ht sich TK am Ort z um - dﬁ%ﬂz) nach MaB-
gabe der spezifischen Wirme cp.

Wir erhalten:

;{(z) dz = %%ch a T, (z) (22)
mit
: * dm av dz
mK= __€K=§K-a%- = giF—a-_E- =8{F‘VI (23)
V = Volumen

il

Querschnittsfliche

Kiihlmittelgeschwindigkeit

ft

Wir integrieren (22) fiir konstante Kiihlmitteltemperatur TK iiber
den Querschnitt, temperaturunabhingige spezifische Wirme cp und
konstante zeitliche DurchfluBmenge m entlang der BE-LEnge. Wei-

terhin legen wir zugrunde:
- os (I
:E-- };ax . COs %;i z) (2k)

aﬁ{: extrapolierte Linge

Wir erhalten:

X .. &
eX /e
TK(Z> - Ty =X " fsin _1__@ + sin Ii:(z (25)
e c T 2y b
"K%p
TEin = Kihlmitteleintrittstemperatur
.. € 4
= o - - L -
ﬂ BE-Lange ( 5 52z = > )

i

Au 2 folgt fir di i - i
s (25) folg r die Aufheizspanne Tpus ~ Tgpinr Wobel T pas

Kihlmittelaustrittstemperatur ist



o 2) @ |
T - T, = —n2X oKX 4y (zg ) - (26)

Fiir die axial gemittelte Kiihlmitteltemperatur Ty folgt aus (25).
und (26) '

T o+ T,

TK - TK(O) - Aus Ein (27)
2
Mit (26) und (27) wird aus (25)
(T
TK(z) = TK(O) + g (TAus - TEin) 51n@5éiﬁ (28)
mit 1 .
g = e (29)
2 Sln(-é-é:ax)

Aus (14) bis (17) folgt, daB beliebige radiale Temperaturdiffe~
renzen X(z), d.h. wegen (24) cos éxz) proportional sind. Das be-
deutet, daB die betreffenden Temperaturdifferenzen in der Core-

ventralebene (z = 0) maximal sind.

Bei den Absoluttemperaturen kommt es zu einer Uberlagerung des

dem cos (-’2’ z) proportionalen X (z)~Glicdes uné des demfsi‘ﬁl{”ﬂ: z) pro-
pbrtionaleei ’I‘K(z)—Gliedes. Je nachdém, welches Glied -iibéFwiegt, hat
man’ einen monoton ansteigendén Temperaturveriauf sdériéfnen VerTauf

mit einem zum-Kihlmittelaustritt verschobenen Maximum.

Aus (14) vis (17) und (28) folgt filir den achsialen Verlauf der

HiillauBen~ T, und der Zentraltemperatur To:

A
TA(z) = TK(O) + A [sin (&z} + Becos (gxz)] (30)
To(z) = TK(O) + A /—sin (g-zcz) + [ Tcos g:-zx)] (31)

wobei A ) (32)

11

e (TAus - TEin
T (0) - T (0)
_ A K

I CAES Joe (33)

Ein

T (0) - T, (0)
o) K
(7= = (34)
g‘TAus -T )

Ein
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Da fw,ffexerh’ailt man fir g m—;—. Je nachdem, ob B bzw. F« 1
oder » 1 ist, lberwiegt das sin- bzw. das cos=Glied und man hat
einen monoton ansteigenden Verlauf von TAvbzw. To oder einen Ver-

lauf mit einem zum Kihlmittelaustritt hin verschobenen Maximum.

Im allgemeinen, d.h. bei hinreichend groflen Stableistungen )fgjlt
/*'§>1, d.h. die Aufheizspanne ist gegen die maximale Temperatur-
differenz Brennstoffzentrum~Kihlmittel vernachlissigbar. Das heilBt
fir die Zentraltemperatur ergibt sich im allgemeinen ein Verlauf

mit einem Maximum, das relativ nahe an der Core~Zentralebene liegt.

Anders ist es mit E; Bei Natrium~Kiihlung ist der Temperatursprung
Hiille-Kiihlmittel relativ klein und das sin-Glied iiberwiegt, so
daB die Hiillenoberflichentemperatur monoton steigt und ihr Maxi-
mum am Kithlmittelaustritt hat. Bei Dampfkihlung dagegen ist der
betreffende Temperatursprung relativ groBl, so daB insbesondere
bei kleiner Aufheizspanne der Verlauf der Hiilloberflichentempera-

tur ein Maximum in der Nihe -der Core-Zentralebene besitzen kann.

In Fig.3 ist der achsiale Verlauf der Hiilloberflichentemperatur
TA(Z) und der Zentraltemperatur To(z) fiir einen Natrium- und
einen Dampfbriiter graphisch dargestellt. Dabei wurden die in der

Na2~ und D2-Studie ZTB,Q;7 angegebenen Daten zugrundegelegt.

2.4 Abh#npigkeit der Stableistung, der Widrmeleistungsdichte und

der zugehOrigen elekirischen Leistungsdichte von der Kihl-

mitteltemperatur bei fester Zentraltemperatur und festem

Hillradius

Man muB klar sehen, dafl fiir Skonomische Betrachtungen die Wirme-
leistungsdichte q (d.h. Wdrmeleistung pro Brennstoffvolumenein-
heit) oder auch die spezifische Leistung b (d.h. Wirmeleistung

pro Einheit der spaltbaren Masse) maBgebend sind und nicht etwa

die Stableistung.

Man erkennt aus (5), daB mit wachsender Zentraltemperatur TO
die Stableistung X zunimmt und bei festem Brennstoffradius ra
ebenso die WHrmeleistungsdichte g. Als obere Grenze von To wird

zur Zeit bei praktisch allen BE-Konzepten die Schmelztemperatur
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des Brennstoffes zugrundegelegt.:x,und damit bei festem ry auch g
wichst weiterhin mit abnehmender Brennstoffoberflichentemperatur TB.
Nach (15) bis (17) nimmt damit auch die Kiihlmitteltemperatur Ty

ab und damit auch der Wirkungsgrad der umzuwandelnden Wirme. Dies

wollen wir im folgenden quantitativ fassen.

Die produzierte Warmeleistung wird praktisch nie zu Heizzwecken

verwendet, sondern immer in mechanische oder elektrische Arbeits-
leistung umgewandelt entsprechend des WirkungsgradeS‘Qf Dabei ent-
spricht dann der Wirmeleistungsdichte g die elektrische Leistungs-

dichte E (d.h. elektrische Leistung pro Brennstoffvolumeneinheit),

Wir interessieren uns jetzt fiir die maximal mdgliche Umwandlung

der bei der Kihlmitteltemperatur T, anfallenden Wirmeleistungsdichte

K
g in elektrische Leistungsdichte E. Das heiBlt wir legen einen
Carnotprozess zugrunde, bei dem die nicht umgewandelte Widrme bei

Raumtemperatur TR abgegeben wird.

Damit gilt:
E Tx - T

T, = Temperatur im Carnotprozess, bei der die nicht

umgewandelte Wdrme abgegeben wird

Wirkungsgrad

(2

sus (5), (14) vis (20) und (35) folgt

T L.
E =(-T-°- - ) (T, - Tp) > 5 ‘ (36)
K (r,=8)° [14X(r)) + T(ry) + 2(r )]

Wir haben bereits gesehen, daB mit wachsender Zentraltemperatur To
die elektrische Leistungsdichte E zunimmt., Wir betrachten im fol-

genden die Abhingigkeit von der Kihlmitteltemperatur TK.

Fiir TK

daB aber wegen des verschwindenden Wirkungsgrades %ikeine elek-

= TR folgt E = O. Das bedeutet, daB zwar q maximal ist,

trische Leistung erhalten werden kann.
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Fir T, = T folgt E = 0. Das bedeutet, daB zwar der Wirkungsgrad
maximal ist, daB aber wegen der verschwindenden thermischen Lei-

stung keine elektrische Leistung erhalten werden kann.

Fiir eine bestimmte Kihlmitteltemperatur TK nax muB3 dsgher die
elektrische Energiedichte E maximal sein. Durch Differentialion

erhdlt man:

TK — TO . TR ’(37)

Numerisch ergibt sich fir

T, o= 2800°K (Schmelztemperatur von Uo,)
TR = BOOOK (Raumtempefatur als kleinste in Betracht
kommende Temperatur)
T max = 915°k 2 642°%

Wenn also eine maximale elektrische Leistungsdichte bei festem
T, gefordert wird, miissen Zentraltemperatur To und Kiuhlmittel-
temperatur Ty nax entsprechend (37) aufeinander abgestimmt wer-
den. Das heiBt Brennstoffe (hinsichtlich der maximal zuldssigen
Zentraltemperatur) und Hiillmaterial (hinsichtlich mechanischer
Festigkeitseigenschaften und Korrosionseigenschaften gegeniiber

dem betreffenden Kilhlmittel bei der entsprechenden.Hﬁlltemperatur)
miissen aufeinander abgestimmt werden. Bei fester Zentrzltempera-
tur TK etwa Uber T%ax zu steigern, wire unter Zugrundelegung

obiger Forderung Unsinn.

Es muB betont werden, daB obige Forderung maximaler elekirischer
Leistungsdichte durchaus etwas willkiirlich aufgestellt wurde..-Die
»Graﬂenfestlegung erfolgt tatsichlich nach anderen Gesichtspunkten.
Hinsichtlich wirtschaftlicher Leistungsbriiter erfolgt sie im Hin-
blick auf eine Minimalisierung der Gesamtkosten. So wird z.B.

im Beitrag VIT aus der Minimalisierung der Brennstoffzykluskosten
bei Konstanthaltung bestimmter Parameter eine optimale spezifi-
sche Leistung b bzw. ein optimaler Brennstoffradiﬁs r

leitet.

B abge—
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2.5 Hiillradiusabhingigkeit der thermischen GroBen bei fester

Zentral- und Kilhlmitteltemperatur

Im vorhergehenden Abschnitt wurden im wesentlichen die Leistungen
)f, g und B bei festem HiillauBenradius Ty in AbhZngigkeit von.
Zentraltemperatur To und Kiihlmitteltemperatur TK untersucht. Da-
bei ergab sich bei fester Zentraltemperatur To eine maximale
elektrische Leistungsdichte E bei der durch (37) gegebenen Kiihl-

mitteltemperatur.

In diesem Abschnitt wird bei vorgegebener Zentraltemperatur To
und Kihlmitteltemperatur TK als auch fester Hiilldicke s die Ab-
hingigkeit der thermischen GrdBen X, aq, évom HiillauBenradius r,

betrachtet und zwar fiir die Core-Zentralebene (z = 0).

Aus (14) bis (17) mit (18) bis (20) und (24) folgt

X . =

max

(28)

b kg [&0(0) - T (0)]
1+ X (rA) + Y (rA) + Z (rA)

In (38) ist X bei festem TO(O) - TK(O) in Abhingigkeit von r,

dargestellt. Durch (5) ist dann die Wirmeleistungsdichte ¢ und
durch (7) die Wirmestromdichte iA an der Hiilloberflidche jeweils
in Abhingigkeit vom HillauBenradius rA bei festem To - TK gege-

ben.

Es mufl auch hier betont werden, daB diese Untersuchungen nicht

im Hinblick auf eine Spezifikation des Hiillradius r, erfolgt

A
sind. .

In Fig.4 sind die durch (18) bis (20) definierten Temperaturver-
h&ltnisse X, ¥, 2 in Abh#ngigkeit des Hiillradius Ty fiir Na2-Be-
dingungen zf?2;7 graphisch dargestellt.

A bei

fester Temperaturdifferenz To - TK fir Na2-Bedingungen / };7

In Fig.5 sind }f, g und 3'in Abh¥ngigkeit vom Hilllradius r

graphisch dargestellt.
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%, Qualitative Behandlung der fAnderung der Temperaturverteilung

wiehrend des Reaktorbetriebes

Die in Kapitel 2 berechnete Temperaturverteilung griindete sich im
wesentlichen auf die Verwendung von 4 konstanten MaterialgrtBen:
die temperaturgemittelten Wirmeleitfihigkeiten des Brennstoffs
%k, und des Hilllmaterials EE und die Warmedurchgangszahlen fir

B
den Ubergang Brennstoff-Hiille BBH und Hille-Kiihlmiftel BHK'

Wegen der geringen Hiilldicke ist der Temperaturabfall in der

Hiille relativ klein, so daB der genaue Wert der Warmeleitf&hig-
keit des Hﬁllmaterialslgg und seine eventuelle VeriZnderung wih-
rend ‘des Reaktorbetriebes von untergeordneter Bedeutung ist.
Ehnlich ist es mit der Wirmedurchgangszahl BHK bei Natrium-Briitern.
Bei Dampfbriitern ist zwar der Temperaturabfall von der Hiille zum
Kihlmittel mit einigen 100°C erheblich, aber By
und seine eventuelle Veridnderung beim Reaktorbetrieb ist iUber-

ist gut bekannt

sehbar. Zusammenfassend kann gesagt werden; dafl die Berechnung
der Hilloberflidchentemperatur, der Temperaturen innerhalb der

Hiille und ihre eventuellen Ver&nderungen im Reaktorbetrieb auf
der Basis von'EE und B

ist.

HE als relativ unproblematisch anzusehen
Anders ist es mit der Berechnung der Temperaturverteilung inner-
halb der Hulle auf der Basis der 2 konstanten MaterialgrdBen

E; und BBH' Im folgenden wird in qualitativer Weise gezeigt,
inwieweit es problematisch ist, die Temperaturverteilung inner-
halb der Hiille auf 2 konstante MaterialgrdBen zu griinden. Wei-
terhin wird ersichtlich, auf welche Weise sich die Temperaturver-

teilung widhrend des Reaktorbetriebes #ndert.

3.1 Thermisch relevante maquskopische Verdnderungen innerhalb
der Hille

Als Bezugszustand wdzhlen wir ein Tabletten- oder ein Hohltablet-
ten-Brennelement mit einer bestimmten Spaltbreite C;, einer ho=-
mogenen Tablettenporositit P und gegebenenfalls einem Zentral-

kanalradius rZ.

Wihrend des Reaktorbetriebes kommt es zu Anderungen der inneren
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Geometrie, d.h, der Spaltbreite cf, der Porositit P und des Zentral-
kanalradius rz,'die mit gravierenden thermischen Auswirkungen ver-
bunden sind, wie in 173;7 quantitativ gezeigt wird. So verkleinert
sich die urspriinglich vorhandene Spaltbreite durch Volumenver-
graﬁerﬁngeh infolge thermischer Ausdehnung und Brennstcffschwéllen,
(Kapitel 4). Ein Zentralkanalradius entsteht bzw. ein urspriing-

lich vorhandener vergrdBert sich durch Porenwanderung im "heifen™
Brennstoffbereich /5 7, d.h. ab ca. 1700°C. Dabei verdichtéet sich
dieser '"heiBRe" Bereich zu nahezu 100 % d.th.D. wobei die Wirmeleit-
fghigkeit zunimmt 175;7. Gleichzeitig bilden sich aus der urspriing-
lichen polykristallinen Struktur Einkristalle, was zu einem weiteren
Mnstieg der Wirmeleitfdhigkeit filhrt. Falls ein Zentralkanalradius
vorhanden ist, filhrt ein inhomogenes Schwellen in dem Sinne, dalB

der Zentralkanalradius sich relativ stdrker vergroBert als der
Brennstoffradius, zu einer weiteren Temperaturabsenkung.271;7 und
(Kapitel 2.1).

Von deutlicher thermischer Auswirkung sind auch die wdhrend des Ab-
brandes produzierten Spaltgase Xe und Kr, deren WdrmeleitfZhig~
keiten erheblich kleiner sind als die von He, das im allgemeinen
als Fiillgas verwendet wird., Hinsichtlich der Auswirkungen auf die
Porosititsabhingigkeit der Widrmeleitfihigkeit wird dieser Effekt

in ZTQ;7 untersucht; hinsichtlich des Temperaturabfalls im Spalt
Brennstoff-Hiille wird dieser EinfluB in Kapitel 4 behandelt.

SchliefBlich sind die infolge innerer Spannungen auf Grund von in~-
homogener thermischer Ausdehnung und inhomogenen Schwellens sich
bildenden Risse mit thermischen Verdnderungen verbunden. Risse in
WarmefluBrichtung sind dabei verglichen mit denen senkrecht zur
WarmefluBrichtungvon untergeordneter Bedeutung. Man kann davon
ausgehen, daBl Risse vorwiegend in der HufBleren sproden "kalten"
Brennstoffzone vorhanden sind. Zwar hatten sich bei Inbetrieb-
nahme des Brennelements, als der gesamte Brennstoff noch sprdde
war, durchgehende Risse in der gesamten Tablette bzw. Hohltablette
gebildet. Diese haben Sich aber u.U. noch wghrend der Anfahrphase
in den zentralen Zonen mit vorwiegend plastischen und Kriecheigen-
schaften auf Grund des zusidtzlichen Raumbedarfs durch thermische

Ausdehnung geschlossen.
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3.2 Thermisch relevante mikroskopische Brennstoffveranderungén

Hier handelt es sich um Verinderungen im Brennstoffgitter,

die mit Wdrmeleitfihigkaitstinderungen verbunde@ sind.‘Als wichtig=

ste Gitterdnderungen kommen in Betracht: | o

a) Erzeugung von Defekten, d.h. im wesentlichen Erzeugung von
Leerstellen und Besetzung von Zwischengitterplitzen

b) Erzeugung von Spaltprodukten. ; ;

¢) Verdnderung der StSchiometrie durch die Vernichtung von spalt-
baren Atomen .

d) Diffusion und Thermodiffusion von Defekten, Spaltpfbdukten,

Sauerstoff und schweren Atomen

Diese Einfliisse sind in 177;7 bis(£“11;7 untersucht worden.

L. Spalt-Modell

Wir untersuchen imrfolgenden den Temperaturabfall AT in der Uber-
gangszone Brennstoff-Hiille in Abhéngigkeit der vorliegenden Be-
dingungen. Bei Tabletten-Brennelcomenten ist die Ubergangszone
durch folgende Tatsachen charakteriéiert:*Die Oberflichen des
Brennstoffvoll? bzw. Hohlzylinders und des Hﬁlihohlzylinders be-
sitzen eine bestimmtée Rauhigkeit. Zwischen diesen rauhen Ober-
fl8chen befinden sich Gase, wohel praktisch nur dié BEdelgase von
Bedeutung sind. He und Ar werden als Fiillgase verwendet, Kr ﬁﬁd Xe
treten als Spaltgase auf. Weiterhin kann diese Zwischenzone; iﬁsbe-
sondere wihrend des Reaktorbetriebes Brennstofftriimmer enthalten.
Falls die Tablette innerhalb der Hiille radial verschiebbar ist,
wird man mit einer exzenirischen Lage der Tablette bezliglich der

Hiille rechnen miissen.

Man kann 2 Fdlle unterscheiden:

a) Die Spaltbreite ist grdBer als die Summe der maximalen Rauhige-

keiten der beiden Oberflichent —
Falls keine Brennstoffbruchstiicke vorhanden sind, wird, abge-
sehen von einem eventuellen Kontaktbereich auf Grund der
Exzentrizit#t ein Gasspalt vorliegen. Die Spaltbreite wird
wegen der Exzentrizitdt und der Rauhigkeiten azimutal verin-

derlich sein.
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b) Die Spaltbreite ist kleiner als die Summe der maximalen Rauhig-
keiten:
In diesem Fall wird ein'Eigenkontakt" an einer endlichen Anzahl
von Kontaktpunkten vorliegen. ZusHdtzlich konnen Kontakte durch
Brennstofftriimmer erfolgen. Im Gegensatz zum Fall a) wird hier

eine relativ gute Zentrierung vorliegen.

Diese komplexen Verhiltnisse in der Ubergangszone werden durch fol=-

gende Idealisierung der quantitativen Fassung zuginglich.

L.,1 Ideales Spalt-Modell 1
Das ideale Spalt~Modell ist dadurch ausgezeichnet, daff ein

Spalt konstankter Spaltbreite d.entlang des Umfanges vorliegt. D.h.
der Brennstoff besteht aus einem idealen Voll- bzw. Hohlzylinder
und die Hiille aus einem bezliglich des Brennstoffs zentrierten

idealen Hohlzylinder.

Fig.6 Querschnitt durch das ideale Spalt-Modell

‘ B = Brennstoffzylinder
& S = Spalthohlzylinder
' H = Hiillhohlzylinder

r_. = Brennstoffradius
Ty = Hiillinnenradius
?A = HiullauBenradius
& = Spaltbreite

4,1.1 Wdrmedurchgang fiir den Fall, daB die mittlere freie Weg-
linge /A < Spaltbreite d ist
In ZT32;7 wurde unter Zugrundelegung der fiir den Wirmetransport

durch Wirmeleitung und Temperaturstrahlung giiltigen Beziehungen
die folgende "Allgemeine Spaltgleichung" abgeleitet. Dabei wurde
bei der Wirmeleitung der Fall: mittlerebfreie Weglinge /X*<Spalt-
breite éfvorausgesetzt. In dieser Gleichung ist der Temperaturab-
fall AT im Gasspalt in Abhidngigkeit der Spaltbreite é?, der Hiill-

innentemperatur T,, des Hiillinnenradius r , der Stableistung RC,

H? u?

der Gasart (CI) und des Absorptionsvermdgens der Oberflichen (CSt)
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dargestellt.
5 :
CITH1[1*%-T-9"-1
$por = = (39)
° X_ o, nt (1 +8E)-
ZETrH St "H ¢ 0

"Allgemeine Spaltgleichung"

Index I kennzeichnet den Wirmetransport durch -Leitung (Fall
mittlere freie Weglinge A < Spaltbreite éf), Index S8t den durch

Strahlung und Index tot den gesamten Wirmetransport.

Fiir die MaterialgroBen C. und C,, wurden die folgenden Beziehungen

I St
erhalten:
4 jg YK <,
Cq - (40)
5 2 {
3T Ymy N a% M
§ = Molekiilfaktor
K = Boltzmannkonstante
cv = MolwHrme bei V = const
mH = Masse des H~ftoms
M = Atom- bzw. Molekulargewicht
NL = Loschmidtzahl
d = Molekiildurchmesser
S i
st T A | (41)
51 5:2

& = Stefan-Boltzmannsche Konstante
€1 5 = AbsorptionsvermSgen der Bremnstoff- bzw. der
b ]

Hiillinnenoberfliche

Mit wachsender Spaltbreite nimmt der Wdrmeleitungswiderstand zu,
wzhrend der Temperaturstrahlungswiderstand von der Spaltbreite é?
unabhiingig ist. D.h. mit wachsender Spaltbreite nimmt der Wirme-~

leitungsanteil der Wirmestromdichte ab. Der maximale Temperaturabfall
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(AT)max ist erreicht, wenn fir d —>ooder gesamte Warmetransport
durch Temperaturstrahlung zustandekommt. Aus (39) erhilt man:

n ‘ 0% "1 :
(AT)maX = THVZTr - + 1 -] (éa)

H "8t "H

Fiir den Grenzfall £§T<<<TH, GﬁT)maX ergibt sich, daB die Wirme~
durchgangszahl BBH unabhéngig von AT ist und damit ihre_Verwendung
gerechtfertigt ist. Wir lassen im folgenden den Index BH weg. Man
erhdlt:

Bm 2 1 Cgrj ATK Ty, AT a (#3)

In Fig,? sind”derJAT-S;Verlauf entsprechend (39) und bestimmte
ANﬁhéruﬁgen fiir die Daten der Na2-Studie ZT};7, fiir He und schwarze
Oberflichen graphisch dargestellt. In Fig.8 ist B gegen érentspre—
chend (43) fiir die Edelgase jeweils fiir 1000°K und 1500°K graphisch
dargestellt. Diese Kurven sind auch in / 12/ mit ndheren Ausfiih-

rungen angegeben.

Bei der Ableitung der Beziechungen wurde beim Wirmeleitungsanteil
der Fall; daBl die mittlere freie Weglange;A < Spaltbreite & ist,

zugrundegelegt. Aus der Beziehung fiir die mittlere freie Weglénge;ﬂ

KT ‘ ’ ’
A = — (44)
12" ¢ wp
T = Gastemperatur (°K)
P = Gasdruck

o]
erhilt man fiir He (d = 2,30 4) und T = 1000°K

0,6 ’ '
/\ = m/u (44&)

Fiir p > 1 at folgt /\< 0,6/11. Fir die anderen Edelgase ist ,A\ noch

kleiner. Nur bei extrem kleinen Spaltbreiten und Porengrtfen (die

Ovberflichenrauhigkeiten liegen in der Gegend um 10/u) und in der

Nghe von Kontaktstellen tritt der Fall/\ufauf. Wehrend bei Sinter-
brennstoff letzterer Fall nur von untergeordneter Bedeutung ist,

diirfte er bei Pulverbrennstoff in groferem MaBe realisiert sein,
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Streng genommen darf in Fig.7 fir o —>0 der Grenziibergang
AT —>0 nicht durchgefilhrt werden, da die Kurven z.B. fiir ) =‘1 at
nur bis & = 0,6/u giltig sind.

Wir werden im folgenden den Wirmetransport unter Zugrundelegung

~
der Wiarmeleitung fir /A > Jdbehandeln.

k,1.2 Wsrmedurchgang fiir den Fall, daB die mittlere freie Weg-

1§nget« 7 Spaltbreite dist ‘
Wir behandeln zunichst die Wirmeleitung fiir den Fall A >d. Ent-

sprechend der eindimensionalen Voraussetzung treffen alle von

einem Flichenelement der einen Oberfliche ausgehenden Molekiile

auf die andere Oberflidche. Dabei wird angenommen, daB die Mole-
kiile, die die Brenunstoffoberfliche verlassen eine Geschwindigkeits-

verteilung besitzen, die der Temperatur T entspricht; Khnliches

gilt fiir die HiUllinnenoberfl&che. Durch Bzrechnung der Zahl der
Molekiile, die pro Zeit und pro Flicheneinheit ausgehen, Multipli-
kation mit der mittleren Molekiilenergie, entsprechendeiDifferenz-
bildung und Berlicksichtigung der Tatsache, daBl die Zahl der an-~
kommenden Mokekiile gleich der Zahl der wegfliegenden ist (keine
Adsorption und Chemisorption) erhilt man nach ZT33;7 einen
direkten Ausdruck flir die Wirmestromdichte 8; bzw. gemsB 4= BAT

filr die Wirmedurchgangszahl BII

/ot
T~ N 7fﬁf/; My ?f’7 +'?T (45)

N = Anzahl der Molekiile pro Volumeinheit

Index II kennzeichnet im folgenden den Wirmetransport durch

-leitung, wobei die mittlere freie Weglinge /\;>Spaltbreite d&st.

Wir eliminieren N durch den Druck p. Das Gas besteht gewisser-
maBen aus 2 Sorten, den kalten der Temperatur TH und der Dichte Ny
und den heiBen der Temperatur TB und der Dichte Bp. Zu einem
Temperatur~ bzw. Dichteausgleich kann es nicht kommen, da ja diese
beiden Sorten untereinander nicht wechselwirken. Um den Gesami-
druck zu erhalten, miissen wir dié betreffenden Partialdrucke

addieren.
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Nach kurzer Rechnung erhdlt man:

p = NK P11, (46)

Eingesetzt in (45) ergibt sich

, 1
B = pC (47)
IT IT _— T
?,TB +]§TH
mit
Fir AT « TH'erh'allt man
B.. = &+ ¢ —_— (49)

I1

Bei der Ableitung von (45) wurde vorausgesetzt, daB bei jedem
WandstoB die Molekiile die Geschwindigkeitsverteilung annehmen,
die &erﬁTemperatur der Wand entspricht. Diese Voraussetzung ist
keinesfalls mit Notwendigkeit erfiillt, da dies davon abhdngt, mit
einer wie groflen Masse der Oberflidche die Gasmolekiile wHhrend des
StoBes wechselwirken. Zur Beriicksichtigung dieser Tatsache fithren
wir summarisch einen Akkomodationskoeffizienterfderart ein, daB

die bei vorgegebener Temperaturdifferenz T, - TH ibertragenen

B
Wirmestromdichten um den Faktor 7~ verkleinert sind.

Fiir die gesamte Wirmedurchgangszahl B erhdlt man fiir AT T

tot H
aus (49) unter Beriicksichtigung des Akkomodationskoeffizienten
und des Strahlungsanteils'171%;7

IT 1 ' 1 3
Biot = 7 Crz@® yT. +h Coy Ty (50)
H
. Bst I1 |
Wir berechnen /| gem#B (44), 5~ und B, ., gemiB (50) und Q&T)II

gem&B (7) und (12) jeweils inlibhangigkeit des Gasdruckes fiir

die folgenden Daten:

a) Na-2-Bedingungen / 3 /

X = 490 W/cm
ry = 2,62 mm
T_ = 1000°K
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[}
b) He als Gas: d = 2,30 A, d.h.

Cow = S5,hh , 100 —By
IT Si;ok
¢) vollstindige Akkomodation, d.h. T = 1

d) schwarze Flichen, d.h.

=12 W
CS‘t = 5,67 . 1»0 -——é—-(—o—é-;z;

cl

Durch b) bis d) ist 8,7 und 8o, hinsichtlich der Materialgrifien

CII und CSt maximal bzw. die entsprechenden Temperaturdifferenzen
sind minimal.

Die erhaltenen Ergebnisse sind in Tabelle 1 dargestellt.

BSt , :
E;;’ B, ¢ und (£&T)II vom Gas-
druck p fiir die Bedingungen der Na2-Studie Zf3;7, He

als Gas, schwarze Oberflichen und vollstidndige Akko-

Tabelle 1  Abhingigkeit von /\,

modation
B | |
p(at) | AW B-ifl- Byt ﬂ—z—gg (amp; (%)
0,1 |6 2,7 . 1072 0,87 | 350
, 6 . 107 2,7 . 1072 8,5 35
10 6 . 1072 2,7 . 107" 85 3,5
100 6. 1072 2,7 . 1072 850 0,35

In Fig.9 ist der AT-d-Verlauf fiir kleine & auf der Basis der Na2-
Bedingungen, He, vollstdndige Akkomodation und schwarzen Ober-
fldchen dargestellt. Beim schematischen durchgezogenen Verlauf
erfolgt der Umschlag vom Wirmeleitungsfall I zum Fall II bei
&=/. Der gestrichelte Verlauf kennzeichnet etwa die wahren
Verhdltnisse. Der punktierte Verlauf stellt die Extrapolation

des Falles I fiir & —> 0 dar. Die angegebenen‘Zahlenrgelfeh fiir

p =1 at. .
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4,2 Reales Spalt-Modell

In Kap. 4.1 wurden die realen Verhiltnisse in der Ubergangs-
zone Brennstoff-Hiille durch einen Gasspalt konstanter Spaltbreite
entlang des Umfanges idealisiert. Durch eine solche Idealisierung

ist es mdglich, einen komplexen Sachverhalt auf das W2sentliche
zZu reduziereﬁ, wodurch er durchsichtig und quantitativ fafibar
wird. Man erh#lt gleichzeitig den Rahmen und die Basis fiir die

Behandlung des betreffenden komplizierten Sachverhaltes.

Die realen Verh#ltnisse,in der Ubergangszone Brennstoff-Hiille
sind,;wie wir bereits gesehen haben, durch die Fakten der Ober-
flééhenrauhigkeiten, der Brennstoffbruchstiicke und der exzentri-
schen Tablettenlage charakterisiert. Bei hinreichend kleiner
Sﬁaltbreite, d.h. wenn die Spaltbreite kleiner als etwa die

Summe der mittleren Rauhigkeiten der beiden Oberflichen ist,

hat man als Konsequenz einen FestkOrperkontakt an einer endlichen

Anzahl von Orten.
Man kann 2 wichtige Grenzfille unterscheiden:

a) Die Tablette liegt bezliglich der Hiille zentriert. Es liegt
eine groBere Anzahl von Festkorperkonstanten entlang des Um~
fangs vor bzw. ein bestimmter Bruchteil der Hiillinnenober-
fldche ist in periodischer Anordnung entlang des Umfangs mit

Brennstoff besetzt.

b) Es liegt eine exzentrische Lage der Tablette beziiglich der
Hiille ver. Es wird vorausgesetzt, daB hochstens ein Fest-
korperkontakt durch Beriilhrung der Tablette mit der Hiille vor-
handen ist, Aus der exzentrischen Lage resultiert ein variab-
ler Tempersurabfall im Gasspalt entlang des Umfangs mit der
Konsequenz einer exzentrischen Temperaturverteilung. Weiter-
hin resultiert eine azimutal variable warmestromdichﬁe, d.h.
es liegt ein'makroskopischer hot-spot" vor. Dieser durch die
asymmetrische Art der WHrmeproduktion bedingte "makroskopische
hot-~spot" steht dem wohlbekannten durch asymmetrische Kihlung beding-
ten - '"'makroskopischen hot-spot!" gegeniiber. Streng genommen
gibt es noch die''mikroskopischen hot-spots", die sich auf
Fall a) griinden. An den FestkSrperkontakten ist eine relativ

groBere WHrmestromdichte als an den Gasbriicken. Wegen der
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relativ geringen Entfergungen dieser hot-spots und der relativ
‘guten Wirmeleitfihigkeit des Hilllmaterials filhrt diese azimutal
periodisch variable Warmestromdichte zu keinen groBeren Tempera-

turunterschieden im Hiillmaterial.

Wir}behandelh im folgenden nur den Fall a). Wir legen folgendes

3

Modell zugrunde:

T

Fig.10 Querschnitt durch das reale Spalt-Modell

}L\B@Q\s 0 \\\\\_ l F, = Hiillinnenfliche, die
? ” i:;? \\ f mit Gas in Kontakt ist
@ ~ s . 4 :
Gas \\?\\. l F, = Hillinnenfliche, die
/// y // ~ /,),\-/’ v— mit Brennstoff in Kon-
& s : takt ist
: Fe o Fa

2

- F s
rd

Diese Anordnung wiederholt sich periodisch entlang des Umfangs.

Fiir die Wirmeleitfthigkeit des realen parallel geschalteten

Brennstoff-Gas-Systems gilt 1755;7

_ . e .
Kpoql = ks/; + ka'E‘; -1 (51)

-~

k = Wirmeleitfdhigkeit im Gasspalt

s
kB = Brennstoffwirmeleitfzhigkeit

¥
fg = ’?E Relativer Brenngtoff-Flichenanteil

Da dieser Fall nur im Béreich der Oberfldchenrauvhigkeiten, d.h.
fiir Spaltbreiten kleiner als etwa 50/u realisiert ist, ist im
Spalt der Strahlungsanteil gegeu den Wérmelei%ungsanteil ver-
nachlissigbar /12 7, so daf die Spaltwirmeleitfihigkeit k_
gleich der GaswirmeleitfZhigkeit kG gesetzt werden kann.
Wegen _/_— ‘12__7

kG

<

"=  Widrmedurchgangszahl des realten Spalt-Modells

real . 3

Breal = » & ] ideal (52)

—

Breal

ideal = Wermedurchgangszahl des idealen Spalt-Modells
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erhilt man aus (51)

B k

real - B l) :
———e. = 1 4+ T — (53)
B:'Ldeal B (kG

Bei vorgegebener Gasart, Spalttemperatur und Spaltbreite ist
durch (43) und (52) bzw. durch Fig.8 k, und Bideal gegeben. Ist

weiterhin der relative Brennstoff-Fldchenanteil f, bekannt, so

B

kani man nach (53) B, o,y ausrechnen.

Da E§ > 1 (bei He 210, mit zunehmender Betriebszeit wird das
G

Verh#ltnis durch produziertes Kr und Xe noch griBer) erhilt man

nach Umformung von (53)
k f

e '
Breal = -g: + --C-S-. . kB | - (54)

Wir diskutieren im folgenden qualitativ die Verinderung von

Bréal real
auf der Basis von (54). In (54) ist B, oy durch 2 Terme gegeben.

Wir betrachten zunZichst den ersten Term. Die Gaswdrmeleitfdhig-

im Reaktorbetrieb bzw. die Abbrandabhingigkeit von B

keit zu Beginn ist durch das Fiillgas, im allgemeinen He, gegeben.
Proportional dem Abbrand werden die Spaltgase Kr und Xe produ-
ziert und zu einem bestimmten Anteil, der im wesentlichen von
der Temperaturverteilung abhingt, in den Spalt freigesetzt, so
daB eine Gasmischung mit den relativ schlecht warmeleitenden
Komponenten Kr und Xe entsteht. In dieser Gasmischung nehmen die
Konzentrationen von Kr. und Xe abbrandproportional zu, die von He
entsprechend ab. Zur quantitativen Erfassung mufl man von der

Warmeleitfthigkeit von Gasmischungen ausgehen. Wir erhalten

kg = kg (Py., 4, X, Ty) (55)
PHe = Herstellungsbedingter Anfangs-He-Druck
A = Abbrand ‘

x
=3
=R
il

Stableistung und Kihlmitteltemperatur, die die Tempe-

raturverteilung bestimmen.

Weiterhin verkleinert sich wihrend des Reaktorbetriebes die ur-
spriinglich vorhandene Spaltbreite d%'durch die Differenz der

thermischen Ausdehnungen von Brennstoff und Hiille und durch
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Schwellen. Die Anderung durch thermische Ausdehnung é&h A ist
im wesentlichen durch die Temperaturverteilung, die Anderung
durch Schwellen 6éch im wesentlichen durch Temperaturverteilung

und Abbrand bestimmt. Wir erhalten:
= 5 . ‘ , - : , = :
§= & = dpa O T =g (Ko Tga 8) = $(X, Ty B)

; (56)
fB
Wir betra%hten nun den zweiten Term ik kB in (54). Der

. B ... : . ;
Quotient 7§-la6t sich direkt mit dem Kontaktdruck PKontakt

den Kontaktstellen zwischen Brennstoff und Hiille in Verbindung

an

bringen. Es ist anschaulich klar, daB ein zunehmender Kontakt-

druck in Richtung einer Zunshme von fB und einer Abnahme von éy

wirkt, d.h. der Quotient Zg'hat bei wachsendem Kontaktdruck die
Tendenz sowohl hinsichtlich des Zihlers als auch des Nenners
zuzunehmen. Wir erhalten das sehr wichtige qualitative Ergebnis,
daB der fiir die Lebensdauer bzw. den maximalen Abbrand entschei-
dende Kontaktdruck durch die rein thermische GrdRe der realen
Wirmedurchgangszahl mitbestimmt ist. Man muB sich vergegenwdrti-~
gen, daB die Lebensdauer eines Brennelements nicht eine Frage
des vollstgndigen Auffiillens des Hiillinnenvolumens ist, sondern
eine Frage der Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille, die

sich im Kontaktdruck manifestiert.

Abschliefend werden einige Bemerkungen zu der Dauerbetriebswirpe-

durchgangszahl angefilhrt. Man arbeitet bei den BE-Konzepten iib- -
licherweise nit dem konstanten Wert von 5 = 1 -li-———. Die an-
real sz o4

genzherte Konstanz ist anschaulich klar.
Nach einer bestimmten Zeit, die allerdings deutlich l#nger ist
als die Dauer der Anfahrphase, kommt es zu einem Kontakt iiber

endlich viele Festkdrperstellen derart, daB hinsichtlich & und fﬁ

eine zumindest angendhert stabile Anordanung vorliegt. Weiterhin

hat die WdrmeleitfZhigkeit der Gasmischung k, angendhert den

G

durch Kr und Xe bhestimmten Endwert angenommen. Damit liegt kG

fest, weiterhin ist die Spaltbreite & durch die Summe der mittle-
ren Rauhigkeiten der beiden Oberflidchen gegeben. Aus dem bisher

ausschlieflich empirisch bestimmten Wert von Breal = 1 —E§—3~
kann man mit (54) den relativen Brennstoff-Flichenanteil ™ C

fB berechnen.
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5. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurde die Temperaturverteilung im
Brexnelement behandelt.

In Kapitel 2 wurde die radiale und axiale Temperaturverteilung

im Brennelement bedl vorgegebenen Wirmeerzeugungs- und Kihlungs-
bedingungen mit Hilfe der 4 konstanten Materialgrofien: Brenn-
stoff- und Hﬁllwérmeleitféhigkeit, Wérmedurchgaﬁgszahl Brennstoff-
Hiille und Hﬁlle-Kﬁhlmittel‘allgemein berechnet. Parameterstudien
der thermischen GroBen hinsichtlich Kﬁhlmitteltempeﬁatur und
HillauBenradius bei fester Zentraltemperatur wurden durchgefiihrt.
Der achsiale Verlauf der Hﬁlloberfléchen-vund der Zentraltempera-

tﬁr wurde filr Naz2- und D2-Daten berechnet.

In Kapitel 3 wurde die Verinderung der Temperaturverteilung
wEhrend des Reaktorbetriebes auf CGrund von makroskopischen und
mikroskopischen BrennstoffveriZnderungen diskutiert. Man erkennt
inwieweit es problematisch ist, die Berechnung der Temperatur-
verteilung innerhalb der Hiille auf die 2 konstanten Materiale-
grofen Brennstoffwirmeleitfghigkeit und Wdrmedurchgangszahl
Brennstoff-Hiille zu griinden. Von entscheidender Bedeutung ist
dabei die Ubergangszone Brénnstoff—Hﬁlle und ihre Veridnderung
wihrend des Reaktorbetriebes, die in Kapitel 4 detailliert be~

handelt wurde.

Diese Ubergangszone ist durch die Fakten der Oberflichenrauhig-
' keiten, der Brennstoffbruchstiicke und der exzentrischen Tablet-
tenlage charakterisiert. Dieser komplexe Sachverhalt wurde durch
die Einfilhrung des idealen Spaltwmodells, das durch einen Spalt /
konstanter Spaltbreite entlang des Umfangs ausgezeichnet ist,
durchsichtig. Hier werden 2 Fille behandelt, je nachdem ob die

frele Wegldnge kleiner oder gr&Bler als die Spaltbreite ist. Der

erste Fall wird durch die "Allgemeine Spaltgleichung" beherrscht,
durch die der Temperaturabfall im Gasspalt in AbhiEngigkeit der
Spaltoreite, der Hﬁllinnentemperafur, des Hillinnenradius, der
Stableistung, der Gasart und des Absorptionsvermdgens der Ober~
fléchen gegeben ist. Der Fall, daB die mittlere freie Weglénge
groBer als die Spaltbreite ist, wurde ebenfalls detailliert be-

handelt. Dieser Fall ist fiir Sinterbrennstoff im Gegensatz zu



Iv - 28

Pulverbrennstoff nur von untergeordneter Bedeutung, da bei den .

in Kernbrennelementen auftretenden Gasdrucken dieser Fall nur

- fir Spaltbreiten realisiert ist, die kleiner als 1/u sind. Hin-

sichtlich der realen Verhdltnisse lassen sich 2 Grenzfd@lle unter-

scheiden:

a) Exzentrische Tablettenlage: Daraus folgt eine asymmetrische

Temperaturverteilung bzw. eine azimutal variable Wirmestrom-

dichte, d.h. man erh#lt einen "makroskopischen hot-spot'",

der dem wohlbekannten durch asymmetrische Kithlung bedingten

"hot-spot" gegeniiber steht.

b) Konzentrische Tablettenlage mit azimutal periodisch angeord-

neten Festkdrperbriicken: Dieser Fall, der nach einer bestimm-

ten Betriebszeit reaglisiert ist, wurde quantitativ gefaBt und

hinsichtlich der Abbrandabhingigkeit diskutiert.
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Symbolverzeichnis

Wir geben im folgenden die verwendeten lateinischen und

griechischen Symbole und Indizes an. Obwohl in der Arbeit aus-

schlieRlich GrofBengleichungen aﬁftreten, werden zur Verdeutw-

lichung zusammen mit den GrdfRen MaBeinheiten angegeben.

2) Lateinische Symbole

A
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Molwdrme (v = const)
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Energie

Fl&che
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Druck

Wirmeleistungsdichte

Radius

Hiilldicke

57
[ =7

em °C
[ on 7
[ en 7
[ on 7
L 17
L e 7

L e/
["%_7

cm

L sz 7

lf'at ;7



E:d

8 X B Q2 a4 wig Xy m o
[

IV - 31

T = Temperatur

Toy = Kiihlmitteleintrittstemperatur
TAUS = Kilhlmittelaustrittstemperatur
V = Volumen

W = WHrmeleistung

w = Geschwindigkeit

X,¥,72 = Temperaturverhiltnisse

z = Zylinderkoordinate

b) Griechische Symbole

/§ = Reaktorkonstante

B, Reaktorkonstanten
8 = Widrmedurchgangszahl
= Spaltbreitc

= Absorptionsvermdgen

= Radienverhdltnis

= Wirkungsgrad

= Mittlere freie Weglidnge

= Molekiilfaktor
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= Stefan-Boltzmannsche-Konstante
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e) Indizes

A = HillauBen~

B = Brennstoff-, Brennstoffoberflichen-
BH = Brennstoff-Hillle

H = Hille, Hillinnen-

HK = Hiille~Kiihlmittel

K = Kihlmittel

0 = Zentral-, Vollzylinder

R = Raum-

S = Spalt-

Z = Zentralkanal-, Hohlzylinder
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Fig.4 Abhangigkeit der Temperaturverhadltnisse
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rn = 300 mm
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Fig.5 Abhdngigkeit der Stableistung X_,der Wdrmeleistungs-
dichteq,und der Warmestromdichte j an der Hullober-
fldche vom HullauBenradius 1, bei fester Zentraltem-

peratur To und fester Kuhlmitteltemperatur Tk
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Fig.8 Abhdngigkeit der Wdrmedurchgangszahl B fiir den
Spalt Brennstoff- Hiille von der Spaltbreite ® mit
Gasart (He, Ar,Kr,Xe) und Gastemperatur
(1000°K und 1500° K)als Parameter.

Giiltigkeitsbereich der Kurven: AT << T , (AT )max

AT = Temperaturabfall im Gasspalt
T = Gastemperatur
‘ p[ w ] (AT) = Maximaler Temperaturabfall
cm?2 grad max
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Fig.9 Spaltbreitenabhangigkeit des Tempera-
turabfalls im Gasspalt Brennstoff-Hiille
fir kleine Spaltbreiten,d.h. fur den Uber -

gangsbereich A 2 &
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Die angegebenen Zahlen gelten fur die folgenden Voraussetzungen :

o) Na-2-Bedingungen
A= 490 W/icm
= 262 mm

Tq= 1000 °K
A) Heals Gas im Spalt Symbole :
) schwarze Oberfldachen AT = Temperaturabfall
&) vollstdndige Akkomodation & = Spaltbreite

€) Gasdruck p= tat A = Mittl.freie Wegldnge
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1. Einleitung

Bei der Auslegung eines Brennelementstabes sind die Betriebsdaten
eines Reaktors gegeben. Von dieser Seite her ist der groBe Rahmen
des Brennstabkonzeptes gegeben. In diesen Rahmen hinein muB sich
der Brennstab beimvBetriéb fligen. Um das zu gewdhrleisten, muB
bei der Auslegung nicht nur das‘Kriterium der Technik, sondern
auch das der Sicherheit berﬁcksichtigt werden. Hierzu gehort

eine umfassende Kenntnis des Betriebsverhaltens solcher Brenn-
stdbe. Sie mufBl alle Daten der Brennstabmechanik und der Physik
der Brennstabkomponenten beinhalten. Die reine Kenntnis der Daten
genligt jedoch nicht, vielmehr mufl es das Ziel der Brennstabaus-
legung sein, die Daten in sinnvoller Weise miteinander zu ver-
kniipfen, um das Brennstabverhalten nicht nur allgemein zu beschrei=~

ben, sondern auch weitgehend detailliert voraussagen zu Kdnnen.

Hier wird nun der Versuch gemacht, den Betriebsverlauf, der in 3
Phasen eingeteilt wir&, zundchst einmal auszuleuchten, In Kapitel
2 wird der Ausgangszustand charakterisiert, an den sich iiber den
Anfahrvorgang der Einfahrvorgang anschliefit, Bevor die dritte Phase,
nimlich die Abbrandphase in Kapitel 4 und 5 analysiert wird, ler-
nen wir in Kapitel 3 das thermische Verhalten kennen. Hieér werden
Fragen des Temperaturabfalls im Spalt, der Wirmeleitfdhigkeit,
der thermischen Ausdehnung und der Ausdehnung durch zentrales
Schmelzen behandelt. Der Ablauf der Abbrandphase ist durch die
Auslegung des Brennstabes weitgehend festgelegt, was aus den bei-
den folgenden Kapiteln hervorgeht. In Kapitel 4 wird im wesent-
lichen die Rolle des Brennstoffschwellens und der Brennstoffdich-
te bei der Berechnung des maximal erzielbaren Abbrandes mit Hilfe
einer Abbrandformel beschrieben., Als Nebenprodukt der Betrach-
tungen wird auch eine Formel iiber die Spaltgasfreisetzung angege-
ben. In Kapitel 5 wird dann das Bild des Brennsiabverhaltens im
Dauerbetrieb abgerundet durch eine vereinfachte Betrachtung iiber

die Wechselwirkungen zwischen Brennstoff und Hiille.




2. Verdnderungen des Brennstoffs beim Betrieb

2.7 Ausgangszustand

Die Ausgangsform des Brennstoffes sind Tabletten als Voli-
oder Hohlzylinder von homogener Dichteverteilung mit geschliffener
oder ungeschliffener Oberfliiche und einvibrierter Partikelbrenn-
stoff, Die Stirnflichen der Tabletten kidnnen auBerdem noch Ein-
senkungen (Dishing) haben. Die Durchmessertoleranzen der Tablet-
ten werden so gewiZhlt, daB eiln Einf{illen des Brennstoffes in die
Hiille milhelos mdglich ist und geniligend Ausdehnungsraum fiir die
thermische Ausdehnung vorhanden ist. Bei vibrierten Brennstoff-
sBulen hat die Erfahrung gelehrt, daB die thermische Ausdehnung
keine deutlich nachweisbare Einwirkuhg auf das Hiillmaterial hat.
Insgesamt gesehen gibt es innerhaldb des Hillinnenvolumens vorge-
fertigte Leerriume, welche VolumenvergroBerungen aufnehmen kdnnen.
AuBlerdem liegen die eigentlichen Brennstoffdichten immer unterhalb
der theoretischen Dichte. Wenn man den Brennstoff im Hiillinnen-~
volumen homogen verteilt, erh#lt man die Schmierdichte. Uber die
Lokalisierung von Leervolumina jeglicher Art 1HBt sich sagen, daB
das Ausdehnungsvolumen fiir die thermische Ausdehnung, aufler bei
sehr hohen Stableistungen, bevorzugt am Brennstoffrand vorhanden
sein sollite, wihrend die notwendigen Auffangvolumina fiir das durch
Spaltprodukte verursachte Brennstoffschwellen der Erfahrung nach
iiber den Querschnitt beliebig angebracht werden konnen. Hier ist
jedoch dem Einbringen solcher Volumina in Form von Einsenkungen
oder Spalten der Vorzug gegeniiber erhthter Porositiét des Brenn-

stoffs zu geben.

2.2 Anfahrvorgang

Sobald der Brennstab in’Betrieb genommen ist, erreicht er
auf Grund seiner Auslegung eine Temperaturverteilung und eine zu-
gehdrige therm. Ausdehnung. Dabei treten unterhalb einer bestimm-
ten Temperatur in dem betreffenden HuBeren Brennstoffring auf
Grund der thermischen Spannungen und der sproden Eigenschaften
radiale und Ringrisse auf, die mit Brennstoffabsprengungen ver-
bunden sind. Proportional zum Ansteigen des Neutronenflusses wird

die Brennstofftemperatur zuniichst ansteigen, um fast gleichzeitig
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wieder abzunehmen in dem MaBe wie die thermische Ausdehnung den
Warmelibergang zwischen Brennstoff und Hiille verbessert. Eine
temperaturerhthende Komponente wiederumrwird durch thermische
Ringspannungsrisse eingebracht, die den Wirmelibergang verschlech-

tern.

2.3 Einfahrvorgang

Zeitlioch schlieBt sich an die eben beschriebenen Vorginge,
die im wesentlichen proportional zur Zunahme des Neutronenflusses

verlaufen, ein zum Anfahrvorgang relativ lang dauvernder Einfahr-

vorgang an. Sein charakteristisches Kriterium ist die temperatur-

abhingige Veridnderung der Brennstoffstruktur infolge von (ther-
misch aktivierten) Diffusions- und Kriechvorgingen. Die Dauer des
Einfahrvorganges ist u.a. iber den Boltzmannfaktor von der Tempe-
ratur stark abhingig. Wie Experimente / 1_/ zeigen, kann die Um-
wandlung bei 750 W/cm Stableistung und ca. 1000 °C Brennstoff-
oberflichentemperatur nach 10 Minuten abgelaufen sein, wdhrend

es bei mittleren Stableistungen um LOO W/cm einige Wochen dauern
kann Z?L;£7. Nach Ablauf der Umwandlungsvorginge zeigt die Struke
tur ein v6llig anderes Bild: Es gibt je nach Ausgangsdichte des
Brennstoffs und der Temperaturverteilung einen mehr oder weniger
grofien Zentralkanal, der durch Porenwanderung und Brennstoffsubli-
mation entstanden ist. Der Brennstoff enthidlt Temperaturzonen ver-
schiedener Kristallgefiige, Porositit und mechanischer Eigenschaf-
ten. So bilden sich ab etwa 1700 °C sog. columnar grains 15?1571

die als plastisches Material anzusehen sind (Kapitel 5.1).

Im Temperaturbereich von 1300-1700 OC, wo Kriech- und Diffusions-
vorginge eine wesentliche Rolle spielen 16;27, finden sich ver-
schiedene Typen von Kristallformen ZT¥;7. Fiir Bereiche unterhalb
dieser Temperaturen ist am Anfang der Betriebszeit des Bfennstoffs
nicht mit strukturellen oder Eigenschaftsinderungen zu rechnen,
wohl aber nach lingerer Betriebszeit; dann wird der Brennstoff
auch bei Temperaturen unter 1000 °C echte Kriecheigenschaften
zeiten Z§t279 die eine Strukturinderung zur Folge haben. Die be-
schriebenen Vorginge des Einfahrvorgangs sind mit einem Zusammen-
sintern des Brennstoffs und einer entsprechenden ErhShung der

Warmeleitfzhigkeit verbunden, Damit sinkt seine mittlere Temperatur
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sténdig. Dieser Effekt wird noch verstirkt durch kontinuierliche
Anndherung des Brennstoffs an die Hiille in dem MaBe, wie das
Volumen durch Spaltprodukte vergrdBert wird und wie durch Lei-
stungsschwankungen des Reaktors oder zyklische Betriebsweise.
infolge thermischer Spannungen Bruchstlicke entstehen (Kapitel
2.2). Auf diese Weise wird der nach abgelaufener thermischer Aus-
dehnung vorhandene Restspalt in den Brennstoff aufgenommen und
zum Teil bis in den Zentralkenal transportiert. AuBerdem wird die
mittlere Brennstofftemperatur erniedrigt durch die Bildung eines
Zentralkanals Zﬁg?. Zu erwidhnen ist noch, daf bei Beginn des: Ein-
'fahrvofgangs die Brennstofftemperatur zunéchst ansteigt, um erst
dann aus den eben beschriebenen Griinden abzusinken. Als Ursache.
fiir den Anstieg kdnnte freigesetztes Spaltgas, welches die Leit-
fahigkeit des zu Anfang meist mit Helium gefiillten Spaltes zwi-
schen Brennstoff und Hiille stark herabsetzt, in Frage kommen
172,157. Dann erst nimmt die Brennstofftemperatur kontinuierlich
ab, Fig.1 /11/, um in den Zustand mit relativ best#ndigen Verh#lt-

nissen im Brennstoff einzulaufen (siehe Kapitel L4).

%. Das thermische Verhalten eines Brennstabes

3.1 Temperaturabfall im Spalt

Zwischen der Innenwand der Hiille und der Oberfliche des
Brennstoffes befindet sich im allgemeinen ein Spalt, Bei vorge-

gebener Stableistung ){, Brennstoffradius R, und Wdrmedurchgangs-

B
zahl B ist der Temperaturabfall AT im Spalt wie folgt gegeben

(siehe Beitrag IV).

X |
AT = SRS R ‘0

il

Stableistung (W/cm)
Brennstoffradius (cm)
Wirmedurchgangszahl (W/cm2 °K)

X
"z
B

il

Die Wadrmedurchgangszahl B hingt von der Gasart, der Spaltbreite d
und den Oberflichentemperaturen ab. Sie ist rechnerisch exakt

zu beschreiben 132,13,157. Aus diesen Rechnungen ergibt sich,
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daB bei einem Anfangsspalt von 75/u, Heliumfiillung und einer
mittleren Spalttemperatur von 1000 °C mit einem Wert von

B = 0,35 W/cm2 OK zu rechunen ist. Berlicksichtigt man jedoch z.B.
die thermische Ausdehnung eines Stabes mit 5 mm Brennstoffdurch-
messer und 450 W/cm Stableistung, so reduziert sich der Spalt auf
40/u Weite entsprechend B = 0,75 W/cm2 °K. Das entspricht einem
AT von 380 °c oder 2700 °C Zentraltemperatur fiir eingefahrenen
Brennstoff. Beim Dauerbetrieb jedoch sinkt die WHrmedurchgangs-
zahl durch Spaltgasfreisetzung auf etwa 1/10 ihres urspriinglichen
Wertes 172,127. Damit miiBten die Brenunstofftemperaturen stark an-
steigen und den Spalt allein durch thermische Ausdehnung schlies~
sen. Das wird wegen der Oberflichenrauhigkeit jedoch nicht mdglich
sein. Sie dlirfte beim ungeschliffenen Tablettenbrennstoff etwa
Zo/u betragen. Hierfir 1#B8t sich ein Wert fiir 8 = 0,1 W/cmaoﬁ
finden. Dieser Wert wiirde Zentraltemperaturen weit iiber den
Schmelzpunkt verursachen. Tatsichlich lassen sich fir den eben
definierten Kontaktfall solche Temperaturen aber nicht nachweisen
Zrﬁ;7. Vielmehr ergibt sich aus solchen Experimenten ein Wert von
8 =1 - 1,5 W/en> °C. Daraus 188%t sich schlieBen, dal der Brenn-
stoff-Fléchenanteil bis zu 10 %.ZEE7 im Kontakt mit der Hiille be-
tragen muBl, Dies wiederum stiitzt die These, daB eine vdllige An-
ndherung des Brennstoffs an die Hiille nicht mdglich ist und der
teilweise vorhandene Kontakt iiber die Brennstoffrauhigkeit er-
folgt. Fiir den Anfahr- und Einfahrvorgang kann aiso mit

B = 0,75 W/cm2 °c gerechnet werden, fiir den Dauerbetrieb etwa

mit B = 1,3 W/cm2 °C. Das entspricht im wesentlichen den in

Fig.1 wiedergegebenen experimentellen Erfahrungen.

3.2 Warmeleitfihigkeit

Die Warmeleitfzhigkeit k von oxidischem Brennstoff ist in
letzter Zeit mehrfach untersucht worden Zﬁb-@é?. Aus diesen Daten
sind die Fig.2 und 3 entstanden, Hier werden die Wirmeleitfihig~-
keiten fir UOZ—PuOZ-Brennstoff angegeben, und zwar flir Ausgangs-
brennstoffdichten von 85 und 95 % theoretischer Dichte. Die meist
bei 90 % th.D. gemessenen Werte wurden mit Hilfe der bekannten
Loeb-Formel (2) auf 95 % und 85 % th.D. umgerechnet.

k = k __ (1-nP) o 2)
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k- = WHrmeleitfihigkeit bel Porositidt P

Koax = Wirmeleitfzhigkeit des 100 % dichten Brennstoffs
P = DPorositidt, d.h. relativer Volumenanteil des
Porenvolumens
n = enmpirischer Wert

Dabéi wurde in dem auftretenden Dichtebereich fiir n der empirische
Wert 1,5 benutzt. Ferner wurde fir 85 % th.D. berlicksichtigt, daB
ab etwa 1000 °C Verdichten durch Sintern einsetzt, das bei etwa

1700 °c mit Dichten um 95 % th.D. abgeschlossen ist. Da dies auch
bei vibriertem Brennstoff geschieht, sind Fig.2 und 3 repriésenta-

tiv fiir die Reaktorbetriebs-Widrmeleitfdhigkeit.

In Tabelle 1 ist eine Differenzierung des Faktors n entsprechend
Z?i7 wiedergegeben., Im Vergleich mit experimentellen Daten er-
scheinen die Werte jedoch etwas hoch. Deshalb wurde hier der Er-

fahrung folgend der Wert n = 1,5 verwendet.

Tabelle 1 Faktor n der Loeb-Formel in Abhingigkeit der
Porositdt
P n
< 0,1 , 1,5
0,10 - 0,15 2,0
0,15 - 0,20 | 2,4
0,20 - 0,25 2,6

In der Praxis wird hiufig die mittlere Wirmeleitfdhigkeit eines
Brennstoffquerschnitts gesucht. Dabei wird der Querschnitt in 2
Zonen, die durch 1700 °c getrennt sind, eingeteilt. In der Zone
mit einer Temperatur iliber 1700 °C der hochdichten Siulenkristalle
wird mit P = 1 gerechnet. Unterhalb 1700 °C wird die Fabrikations—

Porositdt verwendet. Durch eine lineare Mittelung erhidlt man:

; ’ T1700 o
k o= ko Z{; -n?P (1 - —;;—-i] : (3)

. . - _ O
rﬂ?OO = Radius, bei dem T = 1700 C ist

B Brennstoffradius

H
i
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r;760 berechnet sich aus folgender Be21ehung (Beitrag IV und. Xt
] -
' L"‘TI‘ . :
2 2 B , s
r% o= ry - w (T,Ta) (&)
mit () : a
w (T,Ta) = ’( k(T)aT = : k(T)4T - j{k(T)dT =w (T) = w (Ta)
T .
a « ° © (5)
T(r) = Brennstofftemperatur beim Radius r
Ta = Brennstoffoberflichentemperatur
)( = Stableistung
w (T) =

Wermeleitintegral, das durch Fig.3 gegeben ist.

3 3 Thermiséhe Ausdehnung
Die tﬁermmsche Aus&éﬁﬁﬁng $ou’ Oxydbrennstoff ist an uo,,
mehrfach, an UO -PuO

2. 2
Fie" UO lassen: 81ch reprasentatlv foigende emplrische Formeln an-

geben- ZT357 N e

leséhbfennstoff wenlger untersucht worden.

""-"'_ 2,'1 1B -9 2 + 8,4 - 1070 = 3,0 « 107" (6)
; 6& !g 3 4: o
27 T( c§ 1260 °c
-‘é‘- 45:;;19'9@2 + 6,8 - 10701 /237 (7)
1006" °c < 7(°c) = 2250 °¢
Dabel bedéutét Ae die relative Liéngendnderung bei einer Tempera-

turerhShufig vor 27°C bis T(°C).
Tir UOézﬁuO 'B§énnsEoff mit 20 % PuO2 kann fiir den linearen ther-

mlschen Ausdehnungskoefflzlentend&—— folgende empirische Formel
o n werden /*E7 oy °¢

166 + 3,90 * T [-*-] @

- Q‘(GC) < 1206 °c
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DieSerAhéaben werden noch durch neuere Daten erginzt 15257, die
generell darauf hinweisen, daB Pu02~haltiger Brennstoff eine etwas

hohere thermische Ausdehnung haben kSnnte als UDa.

Bei der Berechnung der thermischen Brennstoffausdehnung bei vorge-
gebener Stableistung und Kihlmitteltemperatur ist die Kenntnis

der Temperaturverteilung erforderlich. Da die Temperatur materie-
gebunden ist, wird am Ort r vor und nach der thermischen Ausdeh-
nung eine andere Temperatur herrschen bzw. die Temperaur wird
nicht ortsfest sein. Weierhin ist die Verznderung der Wirmeleit-
fdhigkeit wihrend der thermischen Ausdehnung durch entstehende
Ringrisse zu beriicksichtigen Z§§7. Zu beachten ist, dab die

thermische Ausdehnung von den mechanischen Brennstoffeigenschaf-

ten abhingt.

Fiir die relative Radiusinderung eines sprdden Zylinders gilt 1?57
AR 2
7 = g-dC(Ti - Ta) (9

und eines plastischen Zylinders gilt Z?E?

AR 1 ~
= = 3 LI -7) (10)

= relative Radiusidnderung
Zentraltemperatur

= Brennstoffoberflichentemperatur

& o 2 #
il

= therm. Ausdehnungskoeffizient

3.4 Ausdehnung durch zentrales Schmelzen

Beim Schmelzen nimmt das Brennstoffvolumen VB um 1227

7 = 1ooé—z;—-s°-}i = 10 % (11)
th
Zu.
A&Vsch = Voluminderung beim Schmelzen
Vth = Das zu dem vorgegebenen Brennstoffvolumen VB der

Dichte @ gehdrende Volumen des 100 % dichten
Brennstoffs der DlChte\fth'
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Glelchzeltlg entsteht. jedoch ein. Volumengew1nn durch verschwzndandes

- Porenvolumen... Dureh elne elnfache Uberlegung erhalt man fur dle

insgesanmt auftretende relatlve Volumenanderung.,“_

AV .
- . B
SRR S SRR R fth : vB Vi B

- Aus (12) fglgt daﬁ fur chhten klelner als 91 % th D %V ﬁegativ

LI

nahme: .bemerl;bax_ mac,ht.__\ .

Woen ot h T capae e Tl R Ty SR e e g
'5;4 Das Abbrandverhalten des Bremnstoffs

'4 1 Schwellvolumen

Durch die bei der Spaltuﬁg erzeuétenifesteﬂ4und gasformigen

Spaltprodukte schwillt das Brennstoffvolumen an, und das zur Ver-
fiigung stehende Voluméﬁgkiid aufgefiillt. Dieses Volumen:innerhalb
- der Hille besteht ggf. aus dem Spaltvolumen V zwischen Brenn-

stoff und Hiille, dem Volumen einer Stlrnflachenelnsenkung VD und

dem Porenvolumen V Das Porenvolumen darf allerdings nlcht voll

in Rechnung gesetzi werden. Quantitative Angabeh zu'machen, ist
wegen der dauernden Verinderungen im Brennstoff:schwierig, und es
gibt sehr wenig Angaben dieser Art. Sie zeigen j€doch, daB die
Porositdt den Volumenvergréﬁé?ﬁﬂgen'dﬁrCh Schwellen -und thermische
Ausdehnung oberhalb 1700 °c zu 80 % /~1'7, von 1300 - 1700 °Cc zu
50 % /_8 29, 367 und rechnerlsch ermlttelt unterh 1300 OC zZu

-Diese Angaben konnen beljDauerbetrleb

30 % Zur- Verfiigung /steht

etwas ansteigen in dem MaBe wie der Brennstoff plastlscher wird

_ :’/9 10/ S

.2 Schwellrate
Die Schwellrate ;z:a.i'st wie- folgt. definiert: |

sy aer

10:.000 —-—r“w
schwere Elemente
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AVSW = Volumendnderung beim Schwellen
Vi, = Volumen von 100 % dichtem Brennstoff
A =

Abbrand MWd
) schwere Elemente

Es ist zweckmdBig, zwischen der durch feste und durch gasfdrmige
Spaltprodukte zustandekommenden Schwellrate zu unterscheiden.
Danach liegt die berechnete Schwellrate fiir feste Spaltprodukte
zwischen 0,3 und 1,25 % je 10 000 MWd/t /31/ bzw. 0,45 % je

10 000 MWd/t /327, wobei im letzten Fall die Giiltigkeit auf mitt-
lere Temperauren unter 1000° beschrinkt wirdlzzz7. Fiir das Spalt-
gasschwellen wird 0,55 % - 0,8 % je 10 000 MWd/t angegeben /32/.
Fiir den Bereich, in welchem dem Brennstoff nennenswerte Kriech-
eigenschaften zugeschrieben werden, é. 501, n¥mlich von 1300 °c
bis 1700 OC, lassen sich rechnerisch fiir das Spaltgasschwellen
Werte von 0,6 - 0,8 % Volumenzunshme je 10 000 MWd/t ermitteln
13}7,357. Aus Bestrahlungsexperimenten lassen sich in’zahlreichéh
- Fillen Gesamtschwellwerte zwischen 1 % und 2 % je 10 000 MWd/f
herleiten.Z§,3,31,35,3§7. Eine Analyse dieser im einzelnen spezi-
fischen Angaben fiihrt dazu, daB man fiir technische Anwendungs-

zwecke eine generelle Schwellrate von
%

T = 1,6 (14)
tot * 40 opo d

schwere Elemente

benutzt und speziell fiir den Kriechbereich wvon 1300°C bis 17OOOC
einen zus8tzlichen Betrag von '
%

2. = 0,k (15)
gas " 10 ooo iMd

schwere Elemente

addiert.

L,3 Abbrandformel

Auf Grund der Ausfiihrungen in Kapitel 4.1 und 4.2 soll nun

eine Formel hergeleitet werden, die es erlaubt, den maximal
erreichbaren Abbrand Amax eines Brennstabes zu berechnen. Wir
definieren, daf dieser dann erreicht ist, wenn der Brennstoff

das gesamte zur Verfligung stehende Leervolumen durch Schwellen
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verbraucht hat. Das Brennstoffvolumen V, wird in 3 Zonen einge-

B
teilt, n8mlich in eine mit Temperaturen iber 1700 oC mit dem

Volumen V n der der Brennstoff weitgehend plastische Eigen-

i
pl’
schaften hat, eine zweite Zone mit Temperaturen zwischen 1300 °¢c
und 1700 °C mit dem Volumen V,

liegen und in eine Tieftemperaturzone unter 1300 OC mit dem Vo=

, in der Kriecheigenschaften vor-

lumen VTT‘

Entsprechend den in Kapitel 4.1 angegebenen Werten der dem Schwel~
len in den 3 Zonen zur Verfiigung stehenden Porenvolumenanteilen
erhilt man flir das gesamte dem Schwellen zur Verfiigung stehende

Porenvolumen

v, = P(0,8 vpl + 0,5V, + 0,3 VTT) (16)
Weiteres Schwellvolumen bildet der Spalt zwischen Brennstoff und
Hille VS und evit. das Volumen einer Stirnflicheneinsenkung bei

Tabletten VD
Schmelzen ANschm

len. Dieses wird vereinfacht fir 50 % Spaltgasfreisetzung und

. Verringert wird diese Kapazitdt durch zentrales

und das in Kapitel 4.2 definierte Spaltgasschwel-

100 000 MWd/t angesetzt und ergibt den Volumenbeitrag von
0,0k Vo

Aus (14)(15)u(16) und den angegebenen Voraussetzungen erhilt man

filr den maximalen Abbrand A
max

6
MWd 107 1
A . = - = p(0,8V . + 0,5V, + 0,3 V..)
max[;schwere Elemente] 1,6 d VB {— Topl ’ kr , T
+ VSp + V- AVg - 0,04 Vk?] (17)
d = Relative Brennstoffdichte

V, = (Vorliegendes) Brennstoffvolumen

V . = Volumen, in dem T >1700 °C

V. = Volumen, in dem 1300 °C < T <1700 °C
Vom = Volumen, in dem T <1300 °C

v = Spaltvolumen

v Volumen der Einsenkungen (Dishings)

av = Volumeninderung beim Schmelzen
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Die Volumina Vpl’ Vy, und Voo wurden mit (4) und (5) berechnet
und sind in Abb.4 dargestellt. (17) ist in Abb.5 graphisch dar-
gestellt. Unter Abschétzung der thermischen Ausdehnung von Pul-
ver-Brennstoff wird auch fir vibrierten Brennstoff eine Auswer-

tung vorgenommen.

L. 4 Spaltgasfreisetzung

Fiir die Beschreibung der Spaltgasfreisetzung wird der Brenn-
stoff in die gleichen Temperaturzonen eingeteilt wie es fiir die
Entwicklung der Abbrandformel in Kapitel 4.3 erfolgt ist. Es
wird die Spaltgasfreisetzuﬁg fiir die drei Zonen wie folgt be-

rechnet:

Zunichst wird berechnet, wieviel g Spaltgas bei 1 % Spaltung
von 1 cm3 U0.,-PuO,~Brennstoff mit 100 % theoretischer Dichte

2 2
= 11 g/cm3 entsteht. 1 % Spaltung des metallischen Anteils in
1 cm3 Brennstoff entspricht der Spaltung von
11 x 0,88 + 1072 = 0,097 g

Von diesen 0,097 g wiederum sind 13 At.% Spaltgas. Bei Anwendung
eines mittleren Molekulargewichtes der Spaltgase von 124,8 er-
gibt sich, dafl 13 At.% gleich 13,5 Gew.% sind. Damit ist die

bei 1 % Spaltung je cm3 Brennstoff entstandene Gasmenge
0,097 x 13,5 - 1072 = 0,0131 g
1 % Abbrand jedoch entspricht 9350 MWd/t . Dann

schwere Elemente

entsteht je MWd/t Abbrand und em3 Brennstoff

schwere EBElemente

1,31 » 1072 . 22 40O

9350 12,8 T

3

2,51 10_4 Norm-cm

Spaltgas. Um die nach dem Gesamtabbrand entstandene Menge Spalt-
gas zu berechnen, ist nun eine Muliiplikation mit dem erreich-

ten Abbrand in MWd/t und dem Brehnstoffvolumen vorzunchmen,

Der Abbrand A ist wie folgt gegeben:

X oot

2
0,88 rs H S

A =

(18)

wobel folgendes gilt:
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X = Stableistung (W/cm)

rp = Brennstoffiadius (em)

$ = Brenmstoffdichte (g/cms)
t = Zeit (Tage)

Durch Einsetzen der obigen Einheiten erhi#lt man den Abbrand in
MWd/t. |
Man erh#lt fiir die gesamte Spaltgasmenge Vsp, die von der Brenn-
stoffmasse mp= g . V wihrend des Abbrandes A erzeugt wird.
b .t .om
-4 2,51 « 10 :
V._=2,51 . 10 . A L.V = 0,68 - 2@( s

sp S

, B (Norm cm) (19)
i
Dabei sind die obigen Einheiten einzusetzen.
Um diese Rechnung von der anfangs eingefiihrten theoretischen Dichte
11 g/cm3 unabhingig zu machen und nur auf die wirkliche Brennstoff-

dichte zu beziehen, wird mit ﬁ%-multipliziert; dann ist

- 7,3 . 1070 E—é—f——'-ﬂB (20)

spg
rn 8-
Nun ist diese Menge zu unterscheiden von der zu erwartenden frei-
_gesetzten Menge. Die Freisetzung in den in Kap. 4.3 definierten

Zonen ist nach|£€,327 zu berechnen mit dem Faktor C, wobei

0,95 V + 0,5V + 0,1V
c = pl . kr T (21)
Br

ist. Dann ist die gesamte freigesetzte Menge Spaltgas am Ende der
Betriebszeit, hier dargestellt in (cmB), bezogen auf den Normal-

zustand
s ‘6 Xutom
=7,3 " 10~ =5—~"— (0,95 vpl + 0,5 V. + 0,7 VTT) (22)

VSP%
rB.g.VBr
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5. Wechselwirkung zwischen Brennstoff .und Hiille

5.1 Brennstoffdruck

" Wie bereits in Kap. & dargelegt, ist der Brennstoff unterhalb
1700 °c als nicht plasfisch anzusehen. Im Bereich von 1300 - 1700 °c
ist sein Verhalten durch Kriecheigenschaften bestimmt, wghrend
der Brennstoff unterhaldb 1300 °C viskoelastische Eigenschaften be-
sitzt. Viskoelastizitdt liegt vor, wenn im Norton'schen Kriechge-

setz E = kd" der Exponent n = 1 ist. Man erh#lt dann
o = "}Z- é (23)

&~ = Spannung(kp/mmz)
7 = Viskositdt bzw. Viskoelastizitét
(Poise = == 107 | KB B

345

mm
&€
_ e 0 Kriechrate

£= 100 N (%) "l 7eit)

Es 188t sich leicht zeigen, dafll ein langsam schwellender Brennstoff
mit Temperaturen iiber 1300 °C keine Gefahr fiir die Hille bedeutet.
Unterhalb von 1300 °C soll eine Analyse zeigen, ob nach Frschdpfung
des Leervolumens innerhalb der Hiille bei einem Kontakt Brennstoff-

Hiille mit Deformationen zu rechnen ist.

Wir betrachten einen Ring der Dicke 4, der gegen die Hiille schwillt.
Damit bei Kontakt mit der Hiille diese nicht verformt wird, muB

der Brennstoff mit einer Kriechrate ié, die gleich der linearen

auf die Zeit bezogenen Schwellrate ist, nach innen kriechen. Dann
herrscht nach (23) entsprechend seiner Viskositéit 7 im Ring eine
Spannung . Dabei driickt der Brennstoff auf Grund der Kesselformel

mit folgendem Druck pp gegen die Hiille:

a ,
PB = 5";— (24)
M
d = Brennstoffringdicke
ry = Mittlerer Brennstoffringradius

(23) iu (24) eingesetzt liefert:




pB = (25)

Bei Gleichsetzung von Kriechrate & mit der linearen auf die Zeit
bezogenen Schwellrate erhdlt man mit (13) und (18}

AV al : |

T o= 3 —2' (26)

g - —X .5 (27)
8,3 ‘87T

Mit folgenden Daten

%
7= 16 L

10 t(schwere Elemente)
P =1 g/c:m3
ro = 2,6 mm

erhdlt man aus (27) folgende Verte:

Tabelle 2 Kriechrate & in Abhingigkeit der Stableistung
' - b
X'ufem | £ %/10h
200 2,2
300 3,2
400 1+,3
500 5,4
600 6,5

Wir berechnen im folgenden den Brennstoffdruck Pp fir X = 450 W/cm:
Der Ring hat dann eine mittlere Temperatur von 950 °C. Aus Fig.4

und Fig.6 erhdlt man folgende Werte:

d
. = 03
M

kp . h
4 9 . 107 — /[ 38,39,k0,41 7

Diese Werte in (24) eingesetzt ergibt:

Dy = 1,35 kp/mn




v - 17

5.2 Kontakt zwischen Brennstoff und Hiille

Um die Auswirkung dieses Druckes auf die Hiille zu erkennen,
werden die 66,2/10 000 Zeitdehngrenzwerte des Hullmaterials

. , - . .
X8CrNiMoVNb1613 angewandt. 5032/10 000 bedeutet die Spannung, die
in 10 000 h eine Deformation von 0,2 % bewirkt.

Tabelle 3 @’ _-Werte in Abhingigkeit der Temperatur fiir

0,2
X8CrNiMoVND1613
T (°C) | e (kp/mm®)
0,2/10 000
550 | 19,4
600 3 15,54
650 10,0
700 4,0

Wir geben 550 °c Hilltemperatur, 2,8 mm mittlerer Hillradius,

0,38 mm Wandstdrke und 0,5 kp/’mm2 Spaltgasdruck vor, der eine
Hiillrohrspannung von 3,7 kp/mm2 bewirkt. D.h, die Hiille kann noch
(19,4 - 3,7) kp/mm2 = 15,7 kp/’mm2 Spannung bis zur zulissigen Ver-
formung von 0,2 % innerhalb von 10 000 h bzw. 2,1 kp/’mm2 Druck

aushalten.

Wir berechnen im folgenden, welche Deformationen die Hiille mit
einem konstanten Druck von 2,1 kp/mm2 in Abhingigkeit der Stab-
leistung im Brenustoffring verursacht. Dabei setzen wir voraus,
daB der Brennstoff viskoelastische Eigenschaften mit der Viskosi-
tat ?f: 9 . 105 52—542 entsprechend einer mittleren Brennstoff~
ringtemperatur i von 950 OC hat. Aus Fig.4 erhdlt man die
Ringdickenverh#ltnisse in Abhdngigkeit der Stableistung und mit
(27) berechnen wir die zugehOrigen Deformationen. Die erhaltenen

Ergebnisse sind in Tabelle 4 dargestellt.

Tabelle 4 Die vom Hiilldruck von p = 2,1 kp/'mm2 im Brennstoff-
ring verursachten Deformationen in Abhingigkeit der
Stableistung
> W/em rii—- g %/10" n
M
300 0,58 4,0
400 0,36 6,5
500 0,25 9,3
600 0,21 11,1
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Trigt man die Daten der Tabelle2und 4 in Fig.? auf, so erkennt
man, daB bei Brennstoff-Hillrohrkonstanten unter 250 W/cm Stab-
leistung der Brenunstoffdruck die Hillrohrkr#fte iibersteigt.
Eine beschrénkt giiltige Aussage liber die Mdglichkeit einer Axial-~
deformation des Hiillrohres 138t sich wie folgt machen: Es wird
eine Kontaktlédnge L zwischen Brennstoff und Hillle definiert, ober-
halb welcher eine Deformation der Hiille .n Achsialrichtung auf-
tritt. Es ist gem#B /G2/7

& . S

L o= —de (28)
/u . Pp
@& = Streckgrenze des Hiillmaterials
s = Wandstidrke der Hiille
/u = Reibungskoeffizient
pg = AnprefBdruck des Brennstoffs
Mit gy = 16 kp/mm2
/T 0,5 [437
= 0,38 mm
' 2
Py = 1,35 kp/mm
erhdlt man aus (28) L = 9 mm.

Das wiirde bedeuten, daB bei einem kraftschliissigen Kontakt von
9 mm I&nge bereits eine achsiale Deformation auftreten konnte.
Nun wird der Brennstoffkontakt infolge der Oberflichenrauhigkeit
des Brennstoffs nicht kontinuierlich sein, so daB das wirkliche

L wesentlich gridfBer ist.
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1. Binleitung

Das Ausmal des Materietransportes im oxidischen Kernbrennstoff
unter Betriebsbedingungen bestimmt weitgehend die Funktionsfihig-
keit, d.h. die Lebensdauer, des Brennstabes. Dabei kann man zwei

Transportarten unterscheiden:

a) Materietransport, der zur fAnderung der Geometrie des Brenn~
stabes fiihrt,

b) Materietransport, der innerhalb des Brennstoffes zu Konzentra-
tionsverschiebungen von Spalt- und Brutstoff und von Spaltpro-

dukten fiithrt, ohne daR die Geometrie gedndert wird.

Tatsichlich sind beide Transportarten wenigstens teilweise gekoppelt.
In-diesem Abschnitt werden einige wenige Beispiele dieser Trans-
portvorginge-vom atomistischen Standpunkt aus ertrtert, denn die
Kenntnis des Transportmechanismus erlaubt ein Urteil dariiber, in

welchen Grenzen und auf welche Art er von auBen beeinfluBbar ist.

Wesentliche Transportvorginge im Brennstab sind:

o) Sintern im Reaktor

B) Plastische Verformung

30 Porenwanderung

d) Wanderung von Spaltgas, Schwellen des Brennstoffes

£) Wanderung von Spalt- und Brutatomen im Kristallgitter
f} Wanderung von festen (18slichen und unldslichen)

Spaltproduktatomen im Kristallgitter

Als treibende Krifte fir diese Transporterscheinungéﬁﬁtreten ent=-
weder der Temperaturgradient dT/dx, der Gradient des elektroche-
mischen Potentiales grad/a'oder auch mechanische Kridfte auf, z.3B.
verurgaght durch die thermische Ausdehnung oder durch Schwellen.
Fast in allen Fdllen handelt es sich bel diesem Materietransport
um atomare Platzwechselvorginge, die bei gegebener Temperatur T,
einem Temperaturgradlenten at/dax bel einem Abbrand S Spaltungen/cm3
und einer Spaltrate S Spaltungen/cm .sec ablaufen. Da diese Platz-
wechselvorgiinge in UO, und (u, Pu)O2 t , zum grofen Teil schon

aulerhalb des Reaktors, d.h. bei 8 = O und S = 0, noch wenig ver-
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standen sind, ist der gegenwirtige Stand unserer atomistischen
Kenntnisse iiber die Transporterscheinungen unter Bestrahlung noch

sehr unbefriedigend.

Die Grundlage fir die meisten Transportmechanismen ist die Kationen~
diffusion im MO2 t . (M.= U oder U1-y Puy), deshalb werden wir diese
eingehend erdrtern und dann auf die plastische Verformung unter Be-
strahlung anwenden. Einige Bemerkungen zum Spaltgasverhalten werden

diesen Beitrag abschlieBen.

Wir werden weder die Porenwanderung,noch Thermodiffusion von Spalt-
oder Spaltproduktatomen, noch die Spaltgaswanderung im Detail.er—
Srtern, einmal weil dies den Rahmen dieses kurzen Berlchtes sprengen
wiirde, aber vor allem auch weil die Grundlagen fiir eine genauere

Behandlung zur Zeit noch fehlen.

2. Zustand des Brennstoffes unter Bestrahlung

Die Spaltschiden, d.h. die Defekt%roduktion bei der Ubertragung der
Energie der Spaliprodukte an das @itter ist im U02 im Vergleich zu
den Metallen noch kaum untersucht. Die Zeit Tg, die ein Spaltprodukt-
ion im Gitter braucht, um alle kinetische Energle abzugeben, 126t
sich grob zu Z’ ~ 10" =9 sec abschétzen. Das Volumen V o? in dem wihrend
dieser Zeit Platzwechselvorgange durch Tonisierung und dlrekte Sfaﬁe

-16 3

auftreten, ist etwa V ~ 10" “cm”. Bei einer Spaltrate von Srv10

o™

sec“q wird dann der Bruchtell des Gittervolumens, der sich in Jedem

Augenblick in diesem "aktivierten" (fliissigkeitsihnlichen) Zustand

befindet
AV ~ -11
- = § V, T, ~10

d.h. selbst bei hohen Spaliraten befindet sich praktisch das gesamte
Gitter in einem gut kristallisierten Zustand, in dem alle Gesetze

der FestkOrperphysik gdten.

Die beim Abbremsen der Spaltprodukte im Gitter primdr und sekundir
erzeugten Defekte sind Gitterliicken und Zwischengitteratome, so-
wohl im Kationenteilgitter, als auch im Anionenteilgitter (Sauer~

stoffteilgitter). Fiir die folgenden Betrachtungen reicht es vdllig
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aus, nur die Kationendefekte (Uran und Plutonium-Gitterliicken

und Zwischengitteratome) zu berilicksichtigen, da die Beweglichkeit
der Sauerstoffionen bei den interessierenden Temperaturen so hoch
ist, daB die Gitterfehler im Anionenteilgitter sehr rasch aus-
heilen und die mit den Kationendefekten erzeugten Srtlichen
elektrischen Felder durch entsprechende Sauerstoffdiffusion so-

fort wieder kompensiert werden.

Bei Beginn der Bestrahlung wird im Kristallgitter zundchst eine
Defektkonfiguration aufgebaut, die stark von T, 5 und S abhingt,
bis bei § ~ 1017 3

errdcht ist Zﬁ}g7. Sie besteht vor allem darin, daB sich ein Ver=-

bis 1018 Spaltungen pro cm” eine erste SHttigung
setzungsnetzwerk ausgebildet hat, dessen Maschenweite vermutlich
eine Funktion von S und T ist. Die erste genauere Untersuchung
hierzu stammt von Whapham und Sheldon 172;7. Sie finden nach

S =2,2x%x 1072 3

o}
T 100°C einen mittleren Versetzungsabstand von etwa 2000 A.

Spaltungen/cm” und einer Bestrahlungstemperatur

i

Im weiteren Verlauf der Bestrahlung (S >1O19) werden die laufend
erzeugten Gitterdefekte teils an Senken verschwinden (Versetzungs-
netzwerk), teils rekombinieren und weiter wird ein grofer Teil der
Gitterliicken von Spaitgasatomen eingefangen werden und zur E?zeu-
gung von Gasblasen beitragen. Dieser Vorgang wird stark von S und

T abhingen. Kennt man die Verteilung der Senken (Versetzungsnetz-
werk, Korngrenzen, Gasblasen) sollte es mdglich sein, die Gleichge~-
wichtskonzentrationen von Gitterlﬁbken, Zwischengitteratomen und im
Gitter geltsten Gasatomen zu berechnen und bei bekannten Aktivie-~
rungsenergien fiir die Beweglichkeit der drei Punktdefektarten auch
das Verhalten des Systems bei Variationen von Temperatur T und Spalt-
rate é vorauszusagen. Hierfiir fehlen im Augenblick allerdings noch
fast alle notwendigen experimentellen Angaben, um physikalisch
sinnvolle Vereinfachungen an dem sonst nicht ldsbaren Differential-
gleichungssystem machen zu kdnnen, das diese Zusammenhiinge be-

schreibt.

In Kapitel 3 werden wir ein sehr stark vereinfachtes Modell dieses
Gleichungssystemes ochne Spaltgaseffekte benutzen und in Kapitel 7

den Einfluf des geldsten Spaltgases kurz erdrtern.
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Im Hinblick auf diese Situation ist es augenblicklich nicht mdglich,
von der Atomistik her zuverlissige Angaben iliber Transportvorginge
zu machen. Die in Kapitel 4 und 6 angefiihrten sehr stark verein-
fachten Beispiele sind daher mehr als Hinweise und grob qualitative

Abschitzungen aufzufassen, denn als exakte quantitative Ergebnisse.

%. Kationendiffusion unter Bestrahlung

Normalerweise findet Gitterdiffusion iiber thermisch erzeugte Git-
terliicken statt. Dann gilt fiir den Selbstdiffusionskoeffizienten

(und analog fiir den chemischen Diffusionskoeffizienten)

D, = b,y C, (1
W, = 17 exp (-HE/RT) (12)
C, = exp (-HE/RT) (1b)

Dabei bedeuten HX und g;

bzw. Bildung von Urangitterliicken. v ist die Zahl der Spriinge,

die Aktivierungsenergie fiir Wanderung

die eine Gitterliicke pro sec. ausfiihrt, Co die Konzentration der
Gitterliicken im thermischen Gleichgewicht und bv ein geometrischer
Faktor der Dimension cmz. Wie in Kapitel 2 erldutert, treten unter
Bestrehlung zur Konzentration der Gitterlicken Co die Konzentratio-
nen Cv und Ci der Gitterliicken und Zwischengitteratome hinzu, die
durch die Kernspaltungen erzeugt wurden. Der Materietransport wird

dann unter Bestrahlung durch zwel Diffusionskoeffizienten beschrie-~

ben
D, = b (Co + Cv) (2)
D, = b, ) (1 - ci) (3

wobel aber wegen Ci & 1 die GroBe Ci vernachliissigt werden kann.

Wir werden zunichst (2) und die GridBen Cv und Ci etwas genauer
untersuchen und dann eine modellm#Rige Abschitzung fiir den Materie-
transport unter Bestrahlung bei tiefen Temperaturen geben (Kapi-
tel 6).
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L, EinfluB der Spaltrate auf die Leerstellendiffusion

Vernachldssigt man die Spaltgasproduktion (kurze Bestrahlungszeit)
und nimmt eine feste Verteilung von Senken fiir Gitterliicken und
Zwischengitteratome an (erste Sittigung der Strahlenschéden), dann
stellt sich ein Gleichgewicht fiir Produktion und Ausheilung der
Gitterdefekte ein, das sich durch folgende Gleichungen beschreiben
158¢t:

K, = (co+cv) C, »j +C_ o A )
K, = (c;o + cv) C, v; +Cs 1y Ay (5)
Ki = KV’ = K (53)

Dabei ist Ki = Kv die Produktionsrate der Frenkeldefekte und Ai=Av
eine GroRe, die Art und Dichte der Senken fiir Gitterliicken und Zwi-
schengitteratome beschreibt. Die Grifen vy, und Vi sind durch Gl.(1a)
und C_ durch (1b) definiert. (4) und (5) besagen, daB die mit der
Hiufigkeit K produzierten Gitterliicken teils durch Annihilieren

mit Zwischengitteraomen und teils an Senken (Versetzungen) ver-

schwinden. Analoges gilt filir die Zwischengitteratome.

Man erhdlt aus (4) und (5)

1 L K
v 2 o] [V(A-G-C )2
v o

.1“2’(A+c)[
+ 2.$§ Lf(A+C )

Beide Defektkonzentrationen verschwinden fiir X

.A

i

!
It
+

+
L\,\, x..\_,

} o
Bk

it

0, hdngen aber
sonst noch von der Leerstellenkonzentration im thermischen Gleich-

gewicht ohne Bestrahlung CO ab.

Beim Einsetzen der Zahlenwerte in (6) und (7) sieht man, daB bei
niedrigen Temperaturen und geniligend hohen Spaltraten folgende
Ngherungsbeziehungen gelten:

1/2
c N(——\ (62)
v V:-V/

1/2
Cy == "Zy'(}‘) (72)

1 v
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Die Defektkonzentrationen sind dann proportional der Quadratwurzel:
aus der Spaltrate und haben eine Temperstirabhingigkeit, die mit

der halben Wanderungsenergie fiir Gitterliicken zusammenh#ngt.,

Zur Auswertung von (6) und (7) bendtigen wir realistische Werte
der vorkommenden Parameter. Der hiet gémachte Versuch, sie zu
finden, zeigt wie gering ﬁnSere Kenntnisse vom UO2 und seinen
Eigenschaften unter Bestrahlung noch sind. Die wenigen und un-
sicheren experimentellen Ergebniése, die zur Verfigung stehen,
erlauben deshalb bestenfalls mgliche Hypothesen aufzustellen,

aber keine exakten Aussagen.

Eine erste Abschitzung der Werte flir diese Parameter erhdlt man

aus den folgenden Uberlegungen:

a) die Defekterzeugungsrate K

Es gilt .
n 3 ;
S = Spaltrate, n = Anzahl der Frenkelpaare mit einer Lebens-

9

sec, die pro Kernspaltung erzeugt werden, N = An-

dauer?f710-
' 3

zaﬁi der Uranatome pro cnm
Sheidoh £T2;7 vei 100°C Bestrahlungstemperatur erhdlt man

rﬁ‘n4100; Setzt man § = 1014 5
K ~ob . 1077 sec™ .

. Aus den Ergebnissen von Whapham und

Spaltungen pro cm” und Sekunde, wird

b) die Senkendichte A o
Hat sich das Versetzungsnetzwerk einmal ausgebildet, gilt Ai =
Av. Bei einer Versetzungsdichte von No Versetzungen pro cm
wird in einer ersten groben Néherung.Z7L§7

Né a2 2%

A = (9)

lnR/ro'

3

Nach Zf}{;7 hat man nach S
N As2 x 10'% cn™?. Weiter gilt a = 3,87 x 10°C A und bei
der hier bétrachteten'Versetzungédichte ist 27 ~1n R/ro. Da-

2,2 % 1019 Spaltungen pro cm
o)

mit wird
A = NO a2~3x 10"6
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¢) Die Aktivierungsenergien fir die Wanderung und die Bildung

von Defekten in U02

Die Selbstdiffusion von Uran in U02 ist zwar mehrfach unter-
sucht worden, aber bis heute sind die -Ursachen fiir erhebliche
Diskrepanzen in den Ergebnissen nicht geklirt. Es gilt nach

Schmitz und Lindner Z?ﬁ;7 in der Beziehung D = DO exp - Q/RT

Do = 0,23 Q = 104,6 kcal/mol (10)_

dagegen nach Auskern und Belle zf?i;7 sowie van Lierde ZT7157

D, = 4,3 x 10"4

Q = 88 kecal/mol (11)
Man kann voraussetzen, dall die Urandiffusion iiber Leerstellen

geht, dann gilt auch bei UO2

+ H (12)

siehe auch (1a) und (1b). Weiterhin benStigen wir neben den
Aktivierungsenergien fiir die Bildung und die Wanderung von Leer-
stellen Hg_ bzw. HX noch die Wanderungsenergie filir Zwischengit-
teratome H;. Zur Bestimmung dieser drei GrdRen stehen neben den
stark verschiedenen Ergebnissen (10) und (11) im Augenblick

nur zwel weitere experimentelle FBrgebnisse 17247 und.Z—3;7 zZur
Verfiigung, so daB die im folgenden erschlossenen Werte nur mit

Vorbehalt betrachtet werden diirfen.

Nagels et al-Z_§;7 finden aus der Erholung des elektrischen
Widerstandes in UO,, das bei 80°C bis § = 5 x 10'° Spalt./cm>

bestrahlt worden war, eine Aktivierungsenergie
H =~ 53 kcal/mol (13)

H ist die Wanderungsenergie eines Defektes im Uranteilgitter,
von dem zundchst unklar ist, ob es sich um Gitterliicken, Zwi-

schengitteratome oder einen komplizierten Defekt handelt.

Andererseits findet Whapham 172;7 bel gleichen Bestrahlungsbe-
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(e}
dingungen Agglomerate von Punktdefekten mit ca. 25 A Durchmesser

3

und einer Dichte von 1016 cm ”, die sich bei weiterer Bestfahlung
als Keime fiir Versetzungsringe aus Zwischengitteratomen heraus-
stellten. Dies bedeutet, bei 100°¢C sind Zwischengitteratome schon
sehr beweglich, wdhrend Gitterliicken noch praktisch unbeweglich
sind. Nach einer Faustregel iiber thermisch aktivierte Prézesse
Q*-?”RT, 2~¢@30, 188t sich damit eine .ocbere Grenze flir die Wan-

derungsenergie der Uranzwischengitteratome im U02 angeben.

H, % 22 keal/mol 4 (14)
Unter diesem Aspekt liegt es nshe, das Ergebnis von Nagels et al

von (13) als Wanderuhgsenergie fiir Uranleerstellen zu deuten.

H' 7~ 53 keal/mol (13a)
Nach (12) hat man dannmt (10) und (11) zwei mdgliche Werte fiir

die Bildungsenergie der Urangitterliicken,

HY, m 51,6 keal/mol /47 (15a)
ng A2 35 keal/mol /5,67 (15b)

zwischen denen im Augenblick nicht entschieden werden kann. Ver-
gleicht man H; und HX mit den entsprechenden GroBen bei den Me-
tallen, so wiirden die Werte (13a) mit (15a) und (10) plausibler
erscheinen, Jjedoch reicht dieses Argument fiir eine Entscheidung
auf keinen Fall aus.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 nochmals zusammengestellt,

Sie wurden benutzt, um den Zusammenhang zZwischen dem Leerstellen-
diﬁhsionsk?effizienten Dv nach (2) der Temperatur T und der
Spaltrate S in Fig.1 darzustellen. Dabei wurden in der ausgezoge-~
nen Kurve IA - IB die Werte von (10) und in der ausgezogenen
Kurve II, - II, diejenigen von (11) zugrundegelegt. Die Geraden

B

IA - IA und IIA - IIA stellen den Temperaturverlauf von Dv ohne

Bestrahlung nach Gl. (10) bzw. (11) dar, wobel aber die Kurve 1T,

weit Uber ihren Giltigkeitsbereich hinaus zu tlefen Temperaturen

extrapoliert werden muBte, um noch den Anschlufl an den Diffusions-
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koeffizienten mit Bestrahlung zu erhalten.

Aus der Fig.1 18fit sich entnehmen:

a)

b)

¢)

Der Temperaturbereich, in dem der Ubergang zwischen reiner
thermischer Diffusion und der durch Strahlenschiden verstirk-
ten Leerstéllendiffusion erfolgt, ist ziemlich breit. Das ist
zu berilicksichtigen, wenn man die Temperaturabhiingigkeit von
Diffusion unter Bestrahlung in Reaktorexperimenten verfolgt.
Es konnen dabei falsche Aktivierungsenergien vorgetduscht

werden.

Unter den hier behandelten Bedingungen (feste Verteilung von
Senken, Vernachldssigung der Spaltgaswechselwirkung) gilt fiir
den Leerstellendiffusionskoeffizienten bei tiefen Temperaturen

T<LT
K 1/2
p = p |& exp (- % HY/RT) (16)
- |

d.h. er ist erheblich weniger von der Temperatur abhingig als

bei der thermischen Diffusion, aber relativ stark, d.h. wie

& 1/2

der Kurven IB und IIB7 Die Kurveniste IB - IB bzw. IIB - IIB

reprisentieren den Anteil von Dv' der durch die Spaltrate $ ver-

von der Spaltrate,,siehe Hg.1, rechter linearer Teil

ursachtworden ist. Sie besitzen ein Maximum, dessen Abszisse
und Breite durch die Werte der GrdfRen Hg und A und dessen Hohe
hauptsidchlich durch DO und K, d.h. é, bestimmt wird. Bei

hohen Temperaturen nimmt der BestrahlungseinfluB auf Dv wieder
p = 1)
da infolge der htheren Beweglichkeit der Gitterdefekte die

ab (linker gekriimmter Teil der Kurven Ip - Ig und II

durch die Bestrahlung erzeugten Gitterliicken und Zwischengit-
teratome in stdrkerem MaBe rekombinieren und an Senken ver-
schwinden als bei tiefen Temperaturen.

Der Gesamtverlauf der Kurven D (T) I, - IB bzw. II, - IIg
héngt wesentlich davon ab, ob das Maximum des Bestrahlungs-
anteils breit ist (Kurve I, - IB) oder scharf ausgeprigt ist
(Kurve II, - IIB). Im letzteren Fall 1#HBt sich der Temperatur-

bereich, in dem der Ubergang von der reinen thermischen Diffu-
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sion in die durch § induzierte Lecrstellendiffusion erfolgt, ndhe-

rungsweise durch eines Temperatur Tk charakterisieren, die gegeben

P!

ist durch 20 - HX ,

R(1n ¥, = 1n X

Wie man sieht, steigt Tk mit wachsendem Wert von K ~$8 an. Im ~
Falle der Kurve IA -'IB wiirde man aber T, nach (16) um mehr als

100o zu hoch erhalten.

d) Physikalisch erscheint der Verlauf der Kurve IIA - IIB unwahrschein-
lich und vermutlich sind die Werte von Do und Q nach (11) auf einen
etwas anderen Diffusionsmechanismus zuriickzufiihren als diejenigen”

von (10).

e) Vernachlissigt man die Wech elwirkung der Gitterdefekte mit den
Spaltgasblasen nicht, #ndert sich die Beziehung (17) in eine ande-
re Abhingigkeit, die noch nicht untersucht ist, die aber sicher .
auch eine geringere Temperaturabhingigkeit als bei thermischer

Diffusion aufweist.

Der relativ hohe Selbstdiffusionskoeffizient beli tiefen Tempeiaturen
bewirkt, daB feste Spaltprodukte'auch bei tiefen Temperafuren und
relativ kurzen Bestrahlungszeiten schon im Gitter wandern kdnnen.

Um die Bedingungen zu erfassen, unter denen sie sich bel gegebener
Temperatur, Spaltrate und Abbrand tatsichlich ausscheiden, reichen
jedoch die einfachen Ansd8tze fiir die Defektkonzentrationen, aus denen

die Gleichungen (4) und (5) stammen, nicht aus.

5. Einige Bemerkungen zur plastischen Verformung ohne Bestrahlung

Sieht man von der plastischen Verformung eines Polykristalles durch
Korngrenzengleiten ab, gibt es zwel Moglichkeiten einen kristallinen

Festkorper zu verformen,

a) durch Bewegung von Versetzungen unter HuBeren (oder auch inne-
ren Kr&ften, dies ist die normale Kristallplastizitit,

b) durch gerichtete Diffusion von Gitterliicken (und Zwischengitter-
atomen, siehe unten) infolge HuBerer Spannungen, dies ist das

sog. Nabarro-Herring-Kriechen ZT@L;7.
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Stdchiometrisches U0, wird etwa ab 1400°C fiir rasche Verformung
plastisch_z-1q;7, Versetzungskriechen sollte schon bei tieferen
Temperaturen moglich sein (1200°¢) 4?%1»7& Dagegen 188t sich iliber-~
stochiometrisches U02 schon eb 800°C plastisch verformen. Dies
wurde bisher meist mit der hSheren Uran-Selbstdiffusion in UO2+X
begriindet, jedoch werden auch die Eigenschaften der Versetzungen
durch den UberschuBf-Sauerstoff gedndert ZT32;7. Versﬁche,‘das
Kriechen von U02 mit dem Nabarro-Herring~Mechanismus zu erklHren,
waren bisher unbefriedigend, da sich die relativ hohen Kriechge~

schwindigkeiten auf dicse Weise nicht deuten lassen.

Beispiele fiir den Nabarro-Mechanismus ohne Bestrahlung gibt es
bei hohen Temperaturen. Unter Bestrahlung diirfte er aber bei tie-
fen Temperaturen der wichtigste Verformungsmechanismus iiberhaupt

sein.

6. Tieftemperaturplastizitit unter Bestrahlung

Legt man an einen Kristall unter den in Kapiteln 2 bis 4 geschil-
derten Bedingungen eine HufRere Spannung an, werden die Gitterde-~
fekte nicht mehr statistisch isotrop zu den ebenfalls statistisch
orientierten Senken wandern, sondern es werden diejenigen Senken
von der Defektart bevorzugt, die eine Deformation im Sinne der
duBeren Spannung verursachen. Die Verh#ltnisse sind im Prinzip

in Fig.2 gezeigt. 2 —
N . ‘

Fig.2 Pt S

>X
- Zwischengitter-

Versetzungsringe
.+ Leerstellen-

Die kurzen Striche sollen Zwischengitterversetzungsringe und die
Punktreihen Leerstellenversetzungsringe symbolisieren, die beide

als Senken fiir beide Defektarten wirken kannen.kWénn unter der
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HuBeren Spannung alle Zwischengitteratome nur zu den Zwischengit-
terversetzungsringen wandern, wird das betrachtete Volumen in 2z~

Richtung plastisch gedehnt und in x-Richtung plastisch schrumpfen.

Die Gleichungen (4) bis (7) enthalten die nBtigen Zusammenhinge,
um die fiir diese Verformung zur Verfligung stehenden Teilchenstrome
im Rahmen des zugrunde gelegten Modelles zu berechnen. Solange man
den EinfluB des Spaltgases vernachlidssigen kann (kurze Bestrahlungs-
zeiten) ist die fiir den Kriechvorgang effektive Produktionsrate Ke
fiir Zwischengitteratome und Gitterliicken gleich.‘

K, = AC, (18)
Mit den in Tabelle 1 abgeschidtzten Beziehungen 1lHB8t sich die Tem-
peraturabhingigkeit von Ke und damit die des Kriechvorganges an-

geben.

Der Ausdruck fiir die eindimensionale plastische Kriechgeschwindig-

keit ép Jautet flir den stationiren Zustand

ap = VP.N.Ke (19)

VP =L4,1 . 10723 cm® ist das Volumen eines U0,~Molekiils im UO,-

3

Gitter und N ist die Anzahl der Uranatome pro cm”.

Bei der Ableitung der GL. (19) ist vorausgesetzt, daf die Sauer-
stoffdiffusion stets milhelos der Urandiffusion folgen kann, so daf
die langsamere Urandiffusion den geschwindigkeitsbestimmenden
Schritt darstellt, siehe 2. Dies ist bei Temperaturen

T 2100°C der Fall /2 7.

Legt man die Verrdltnisse nach Fig.1, Kurve I und (10) zugrunde,

148t sich bis etwa 1000°C die GrdBe ¢, durch

Yy K /e
C, = =L f = (20)
+ i\ Yy
darstellen, und es gilt mit (18), (19) und (8)
. . 1/2 -HX )
$§ = m. S . © /2 RT (21)

m ~ const.
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Mit den Werten aus Tabelle 1 18Bt sich fiir 73000 eine Kriechge~
schwindigkeit E ~ 3 « 10 -2 :sec",l abschétzen. Jedoch kann dieser

Zahlenwert um G;o%euordﬁunaen falsch sein.

Das wesentliche Ergebnis an (21) ist die Tatsache, daB die Kriech-
geschwindigkeit mit der Quadratwurzel aus dem FluB geht und eine
Temperaturabhingigkeit besitzt, die mit der halben Wanderungsener-
gie fiir Leerstellen zusammenhdngt, die Beweglichkeit der Zwischen~
gitteratome f3llt interessanterweise in (21) heraus. Wire die Re~
kombination zwischen Leerstellen und Zwischengitteratomen unberiick-
sichtigt geblieben, hZtte man ép proportional é und unabhi8ngig

von der Temperatur gefunden.

Die durch die Spaltrate S verursachte L1eftemperaturplastlzltat

ist zweifellos auch die wesentliche Ursache fiir das Nachsintern

des Kernbrennstoffes zu Beginn der Reaktorbestrahlung.

7. Der Einflufl gelOster Gasatome auf die Defektkonzentrationen

Die Literatur iber die Gasabgabe aus Kernbrennstoffen ist umfang-
reich, aber erst in den letzten 5 Jahren hat man gelernt, das Ver-
halten der Gase im Gitter zu veérstehen. Hierzu hat vor allem die
Elektronenmikroskopie beigetragen, mit deren Hilfe man Gasblasen
in diinnen Folien sehen und ihr Verhalten studieren kann_Z—1§;7
bis ZT38;7. Die ersten Arbeiten fiir das Verstdndnis der Gasblasen
allgemein wurden jedoch nicht an UOZ’ sondern von Barnes und Mit-

arbeitern (Harwell) in den Jahren 1960 - 1964 an Kupfer gemacht,
siehe auch ZTWQ;7.

Das Verhalten der im Gitter geldsten Gase unter Bestrahlung dage-
gen 18Bt sich nur indirekt erschlieBen, indem man die Gasabgabe
wihrend der Bestrahlung oder durch Aufheizen der Proben nach der

Bestrahlung verfolgt.

Aus der Tatsache, daB im UO,, das bei 100°C bis § = 2,2 . 10" be-

21
strahlt worden war, keine Gasblasen gefunden wurden und daB diese
sich erst nach Aufheizen bis 1100°C zu bilden begannen / 16_7,

weiter dafl nach Bestrahlung bei 7OOOC bis S rw1020 ebenfalls noch

keine Gasblasen im UO2 vorhanden waren und diese erst durch nach-
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trédgliches Aufheizen bis 15QOOC entstehen z738;7, geht klar eine
auBerordentlich hohe L&slichkeit aer Gase im Gitter unter Besfrah—
lung hervor. Sie liegt viele Zehnerpotenzen iiber der normalen Los-
lichkeit flir Xe und Kr in TO,, die etwa 10 =7 % vetrdgt. Fiir das
Verhalten des Brennstoffes wire es daher wichtig, diese Loslichkeit
als Funktion von T, é und S zu kennen, um bei Auslegung des Brenn-
elementes und im Betrieb die optlmalen Bedingungen fiir das Verhalten
des Brennstoffes einstellen zu konnen. Dies ist im Augenblick

nicht mdglich. Man kann aber filir den Fall, daB die Temperatur nicht
zu hoch (vielleicht T £1200°C) und der FluB hoch genug ist, in
einer ersten groben Ndherung den EinfluB der Gasatome aﬁf das Fehl-

stellengleichgewicht in (4)‘und (5) beriicksichtigen.

Das Volumen eines Xe-Atomes ist mit VXe = 50 33 so grol, dafl es unter
keinen Umst@nden in einer Oktaederliicke des UOE-Gitters Platz hat.
Dagegen sahen wir, daB ein UOZ—Molekﬁl im Gitter ein Volumen

V = 41 %> erfiillt. Deformiert man daher das Volumen einer U0,-Mole-
kiilgitterliicke zu einer Kugel und weitet deren Radius um etwa 7 %,
hat das Edelgasatom im Gitter Platz. Es ist dann allerdings noch

von einem anisotropen Spannungsfeld umgeben, das wenigstens auf

eine weitere UQ,~Gitterllicke eine Anziehung ausiiben sollte. Unter

2
diesen Voraussetzungen konnen wir annechmen, daB jedes Edelgasatom
sofort nach seiner Entstehung etwa zwel Kationengitterliicken mit

den zugehdrigen Sauerstoffgitterliicken verbraucht, aber im Gitter

relativ unbeweglich ist.

Solange nun das Gas im Gitter geldst bleibt, d.h. sich noch keine
stabilen Keime fiir Gasblasen bilden a) weil entweder die Temperatur
fiir die Wanderung der Gasatom~G1tterlucken Komplexe nicht ausreicht
oder b) weil infolge einer hohen Spaltrate S die sich bildenden
Keime fiir Gasblasen laufend wieder aufgelost werden, braucht marn

in (4) nur K, =K=-nkKg, 1<n R 2 zu setzen,und (5a) gilt nicht
mehr. KG bedeutet die Produktionsrate der Gasatome. Man erhiit

dann aus (%) und (5) fiir die Ndherung bei tiefen Temperaturen,
siehe (6a) und (7a): F

N\ 1/2
C (i{-—> (22)
v 3):V' R
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C
wobei K' = K-nKg (1 + -A-°-) (22a)
und
, X 1/2 v C
v i

Dieses Ergebnis ist etwas liberraschend, denn es zeigt, dal zwar
wie erwartet die durch die Bestrahlung induzierte Konzentration
der Gitterliicken abgenommen hat, daB aber die Xonzentration der
Zwischengitteratome in dieser NiZherung nicht beeinflufBit worden ist.
Das bedeutet, nicht die Rekbmbination zwischen Gitterliicken und
Zwischengitteratomen wird durch das in Ldsung befindliche Spalt-
gas beeinfluBt, sondern nur die Zahl der Gitterliicken verringert,
die an Senken verschwinden. Jedoch niissen diese oder Zhnliche Mo~
delie genauer studiert werden, ehe weiterreichende Schliisse daraus
gezogen werden kdnnen. Wichtig ist aber die Tatsache, daB die Ab~
hdngigkeit der Defektkonzentrationen von Temperatur und Spaltrafe
auch durch gelSstes Spaltgas in erster Ndherung nicht geiindert

wird.

Wenn das Spaltgas bei hheren Temperaturen in Form von Gasblasén
ausgeschieden ist, kennt man sein Verhalten relativ gut, und es
existieren Modeile iiber die Bewegung von Gasblasen unter einem
Temperaturgradientén 1722;7 und iber die Sﬁaltgasabgabe aus UO2
1722;7 sowie ilber das Schwellen von Metallen Z§b1317'

Jedoch sind die bis jetzt aufgestellten GesetzmiiBigkeiten noch
ungeniigend mit der Erfahrung verglichen, und es ist wahrschein-
iich, dafl diese Modelle noch modifiziert werden miissen. So deuten
neue Ergebnisse darauf hin, daB die Wanderung der Spaltgasblasen
beeinfluBt wird, wenn das Gitter stark mit festen Spaltprodukten
verunreinigt ist Zfﬁ8;7.

Dagegen sind die fiir das Verstindnis des Verhaltens des Spaltgases
wichtigen Bedingungen, unter denen sich bei gegebenen Werten von

S, S und T Gasblasen bilden oder wieder aufldsen, noch unbekannt.
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Tabelle 1
..7 .
K ~ 4 x 10 bei
K ~ b x 1072 bei
A~ 3 x 10'6
v
v
Co = X - 37 Hy,
v
Hpo
HV’
= exp - — 4
Yy = ¥ RT w
H, i
i T % P T RT Hu

10"

1012

51,6

35
53

20

1012

kcal/mol

keal/mol
kecal/mol

kcal/mol

-1
sec
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Fig.1 Der Temperaturverlauf des Leerstellendiffusions-
koeffizienten Dy unter Bestrahlung bei einer
Spaltrate von &= 10" Scaltungen
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1., Einleitung

In der Brennstoffelementauslegung treffen sich Reaktorauslegung
und Brennstoffzyklusauslegung. Uber das Brennstoffelement ist
eine Optimalisierung des Brennstoffzyklus an die Optimalisierung
des Reaktors verknlipft. Die Materialeigenschaften des Brennstoff-

elementes sind die dabei zu beachtenden Randbedingungen.

2. Der Brennstoffzyklus

Unter solcher Perspektive sollen jetzt die wichtigsten Beitrige
zu den Brennstoffzykluskosten betrachtet werden. Dabei geht es
nicht darum, diese Beitridge kostenanalytisch genau anzugeben,
wie das bei einer kostenmifig genauen Berechnung sonst der Fall
ist. Vielmehr soll lediglich die prinzipielle Parameterabhingig-

keit der wichtigsten Beitrige klar werden.

Die hier zu betrachtenden BeitrHge zu den Brennstoffzykluskosten
sind demnach die folgenden:
a) Zinskosten fiir den Spaltstoffeinsatz

b) Kosten fiir die chemische Wiederaufarbeitung
c) Kosten fiir die (Re)-Fabrikation der Brennstoffelemente

d) Xosten flir das erste core.

Der Brutgewinn soll hier nicht verrechnet werden. Alle Kosten wer-~

den auf die kWh bezogen. Ist d der Lastfaktor, so werden im Jahr

8,7 . 10° . &. MKRIT.b.f;Z.103[-]‘-‘-‘§’-?-7 1)

kWh abgegeben. ?Zist das Verhdltnis von elektrischer zu thermi-
scher Leistung, b ist die Brennstoffelementbelastung in thh pro
kg spaltbarem Material und MKRIT ist die kritische Masse des
Rezktors in kg spaltbarem Material. In (1) sind offenkundig Lei-
sungsanteile eventueller axialer oder radialer Brutmintel nicht

mit verrechnet.

Die Zinskosten einer Coreladung selbst bestimmen sich einfach

e et i ittty
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aus

6 ~mills
. B Meprn o 100 [ =27 - (@)

Dabei ist ¢ der Plutonium (bzw. Uran) Preis in Dollar pro g spalt-
bares Material, B ist der ZinsfuB. Die Einheit mill bedeutet
1072 §. Der Umrechnungsfaktor zu Dpfg ist:

1 mill = 0,4 Dpfg (3)
Damit ergibt sich der Zinskostenanteil KZINS wie folgt:
‘{ . B “ '
v mills ‘
Komns = BT - F - . ® [ < 7 ~ )

Die Kosten fiir die chemische Wiederaufarbeitung einer Coreladuag

mit den dazu gehdrigen (axialen) Brutmantelanteilen sind die

folgenden:
Z, . M. 10° /[ mills7 (5)
Z., sind dabei die Kosten in § pro kg Brennstoffgemisch aus Core

2
und axialem Brutmantel. M = Masse Brennstoffgemisch in kg einer

Coreladung, d.h. Brutstoff aus Core und axialem Brutmantel und
spaltbarem Material aus dem Core. Eine solche Ladung hat die fol-
gende Standzeit

a, 1+ 9

t =
103.b.c§

ST

[a7 (6)

y ist das Verh#ltnis der Masse‘der Brutatome zu der Masse der
spltbaren Atome im Core, a, ist der mittlere Abbrand der Core-
ladung in MWd/tschwere Elemente® Weil der Tag 24 Stunden hat, er-

hd#lt man fiir die Aufarbeitungskosten Krepro aus (5) und (6) so-
mit den folgenden Kostenanteil:
2
Z, . 10 M

Krepro = 2.5 . an 7

mills
My RTT (1 + y) L kih -7 (7)

.

Es ist niitzlich, sich vor Augen zu halten, daB fiir durchgehende
Brennstibe, die den axialen Brutmantel und das Core bei gleichenm

Durchmesser aufnehmen, die folgende einfache Relation gilt

H ,
M. ¢ ges
= (8)
MKRIT (1 +y) Hcore
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¢ = chemischer Faktor (Verh#ltnis der Masse der schweren Atome

zu derMBrgnnato%fmasse, Z+B. bei UO2 ¢ = 0,88).,

Dabei ist ngs ZT@E;7 die gesamte Lénge des Brennstabes,und

—

H.ore / cm / ist die Lénge des aktiven core Teiles.

Bzzeichnet E% die iiber die Anteile des axialen Brutmantels und
des Cores gemittelten Fabrikationskosten in § pro kg (Misch-
Brennstoff, so ergibt sich fiir den Kostenanteil der Fabrikation

einer Coreladung zunichst in formal gleicher Weise wie

K
refabr
bei (7) der folgende Ausdruck:
—- 2 ,
Z.. 10 ;
1 M mills .
K = .o / 7 (9
refabr = 2,4 . &y 7 My np (1 +y) + kWh -

Allerdings mull jetzt beachtet werden, daB die Einheitskosten Z}
eine Funktion des Radius R in cm der Brennstoffstdbe sind, d.h.
(10)

Z1 = f (R)

Eine sorgfidltige Auswertung dieser Radiusabhingigkeit fihrt zwar
zu noch iibersichtlichen, jedoch nicht mehr ganz einfachen Zusam-
menhéngen_Z—1;7. Da hier jedoch nicht die genauen Kosten; sondern
vielmehr nur eine typische Verkniipfung von‘Brennstoffzyklus und

Reaktorparametern interessiert, soll nicht der inzwischen ermit-

telte Zusammenhang 7% (R) aus / 1_/, sondern der einfachere Zu-

sammenhang betrachtet werden, der sich ergibt, wenn man annimmt,
daB die Herstellungskosten pro Stab komstant und unabhingig vom
Radius sind. In dem Radiusbereich 0,5 = R £ 0,8 (cm) ist das an-
ndhernd der Fall. Sind k1 diese Herstellungskosten pro Stab in §
so gilt:

2
1+ Pges * 7T - 97 Lt () (11)

k, =
1 103

Dabei ist Pp die (hier als einheitlich angenommene) Dichte des

Brennstoffs. Beachtet man nun die folgende Relation,

re - X (15+ - IR (12)
b . 107 . g
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wobei/kidiewmittlere,Stableistung in Watt pro cm Stablange und @
\ : s
die Dichte der schweren Elemente ist, so findet man:

8
k1 . 107 . b

- 11
Frefavr ST H_ ¥, (1+y)o’2-am=g( sa)/_m =7 (13)

core

Auch der allgemeinere Fall, daB n#mlich k, nicht konstant ist,

L D
sondern seinerseits wieder eine Funktion des Radius ist, fihrt
wegen (12) auf den gleichen, schon bei (13) angegebenen Funktions-~

typus g 2 , am).

Nur kurz soll jetzfvauf die Frage des ersten (bzw. zweiten Cores)
eingegangen werden. Wird das Core als ganzes ausgewechselt, so muB
wihrend der Abbrandzeit des ersten Cores bereits das Ersatzcore,
also das zwelte Core, bereitgestellt werden, ohne daB dieses spalt-
bare Material schon zur Energieerzeugung verwendet werden konnte.
Wird das Core nicht als ganzes ausgewechseltz sondern beispiels-
weise in Teilen zu je %3 so wird fiir das Auswechseln des ersten
n-tels ein n~tel Core Ladung bereitgestellt werden miissen, ohne

daf diese Teilladung zur Energieerzeugung schon verwendet werden
konnte. Kann das ausgewechselte erste n-tel des Cores wahrend der
ndichsten Betriebsperiode (in diesem Beispiel tST/h) aufgearbeitet
und neu fabriziert werden, so bleibt es bei der Bereitstellung von
%-core auflerhalb des Reaktors. Wird dagegen %ehrtggs ts
Aufarbeltung und Fabrikation benotlgt Z.B., ——————, so muB} der

n
Anteil auBerhalb des Reaktors bereitgestellt werden. Die

T/h fiir

kritische Masse bestimmt sich aber aus der geforderten elektri-
schen Leistung Qel (im Sinne dieser Argumentatioﬁkwird sie bei
nuklearen Rechnungen dann vorgegeben),'? und b. AuBerhalb des
Cores ist also zufolge der eben angestellten Uberlegungen der zu-
sitzliche Spaltstoffanteil S

m
S = e
n

(14)

bereitzustellen.

Beziiglich der Zinskosten bedeutet das einfach in (&) das Anbringen
des Faktors (1 + %J, d.h. statt b ist die effektive Brennstoffbe-

lastung b' einzusetzen

bt = | (15)
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falls die Verzinsung in der gleichen Weise wie beim eigentlichen

Spaltstoffeinsatz erfolgt.

%. Die bestimmenden Parameter

Aus (&), (7) und (13) ist ersichtlich, daB die folgenden Parame—

ter die Brennstoffzykluskosten hauptsachllch bestimmen:

a)

b)

c)

oL, B’ k’i,Z

2
dabei handelt es sich um Einheitskosten im Sinne von Ein-

gangsgrdéBen, Teilweise sind sie rein fiskalischer Art, teil-

: weise fabrikatorischer Art.

7 d-
dabei handelt es sich um Wirkungsgrade im verallgemeinerten

Sinne des Wortes.

I am’)a’ Hcore

dabéi handelt es sich um Materialgrﬁﬁeh des Brennstoffes. Bei
der Grofe y ist das offenkundig, denn das Mischungsverh@iltnis
von z.B. Pu zu abgereichertem Uran ist sicher eine fiir den
Brennstoff als Material typische GroBe. Bei a, als erreichba~
rem mittlerem Abbrand ist das nicht offenkundig. Jedoch zeigt
schon die im Grunde einfache von Karsten entwickelte Formel
ZT2;7, daB es im Prinzip mdglich sein wird, aus den als mate-
rielle Bedingungen anzusehenden Spezifikationen fiir das Brenn-
stoffelement (wie z.B. Schmierdichte, Dicke des Spalts zwi-
schen Brennstoff und Hiille usw.) den mdglichen Abbrand a  als
materiell festgelegte Gr5Be vorherzusagen. Die Stableistung X

h8ngt an jedem Querschnitt eines zylindrischen Brennstoffele-

mentes Uber die einfache Bezichung

T.
1

¥ = 477*[ d T (16)
T

mit der AuBentemperatur an der Oberfléchevdes Brennstoffs Ta
der Zentraltemperatur des Brennstoffs Ti und der Wirmeleit-

fghigkeit A zusammen. Bei praktisch allen Reaktorentwiirfen.
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ist di . i
ist die Temperatur Tl durch die Schmelztemperatur TSCHM des

Brennstoffgemisches bestimmt, z.B., indem man wdhlt

T; = Toopy -

Material gegebene GroBe. Fiir den Sicherheitsabstand AT gilt

AT. Die Schmelztemperatur ist eine durch das

das nicht, jedoch ist der Sicherheitsabstand AT gegeniiber

der GriBe T, - T_ so klein, daB sein EinfluB auf X ebenfalls
sehr klein ist. Die AuBentemperatur Ta wird nun tatsichlich
durch die Reaktorauslegung, d.h. hier durch die Temperaturbe-
dingungen, in die das Element eingebettet ist, bestimmt, und
ist keine MaterialgroBe., Praktisch jedoch liegen diese Tempe-
raturen ziemlich fest und die mdglichen Auslegungsunterschiede
sind auch hier klein gegeniiber Ti - Ta' So liegt die maximale
Stableistung eines Brennstabes mit Pu/U Mischoxyd und Natrium-
kithlung in diesem Sinne bei 480 W/cm. Im Laufe der nichsten
Jahre mag sich dieser Wert zufolge einer Anderung der Ausle=-
gungsparameter des Reaktors (AT, Ta) um 5 % #ndern, groBer
werden die Anderungen jedoch nicht sein. Allerdings gilt das
fir die maximale Stableistung, bei der Ermittlungvder mittle-
ren Stableistung gehen die Formfaktoren ein. Auch hier schwan-

ken die praktisch erreichbaren Werte nur wenig.

-Halten wir einen Augenblick inne: Das hier in Rede stehende

Problem ist die Verkniipfung der Auslegung des Brennstoffzyklus
mit der Auslegung des Reaktors im Hinblick auf einé Gesamt~
optimalisierung. Ist der in Rede stehende Reakbtor als Typ
einmal festgelegt (z.B. Schneller Briiter mit Pu/U Mischoxyd
als Brennstoff und Na als Kilhlung), so wird die bei der Opti-
malisierung anstehende Anderung der Auslegungsparameter be-
schrinkt sein und in diesem Sinne ist X primir nur eine von

Materialeigenschaften bestimmte Grofe.

Hcore ist zwar keine Materialgrofle, aber als MaBgroBe mit

dem Brennstoffstab festgelegt.

Die spezifische Brennstoffbelastung b ist primEr ein freier
Parameter. Das wird besonders deutlich, wenn man sich vor
Augen h#lt, daB b direkt und ohne verbindeénde MaterialgridBen

mit dem NeutronenfluB @ zusammenhingt:
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b = (ep)eff . F . 10716 . 0,8 ‘ (17)
(e})eff ist der effektive Spa tquerschnitt in barn. In
Schnellen Briitern mit Pu/U Mischoxyden und Natrium als Kihl-
mittel liegt diecer Wert bei 2. Wie gesagt, ist der entschei-
dende Zug der Gleichung (17) der, daB keine MaterialgrtBen
‘eingehen, die Freiheit der Wahl des FluBniveaus ist unmittel-
bar die Freiheit der Wahl von b. Wegen (12) hingt aber an einer
solchen freien Wahl von b die Wahl des Radius des Brennstoff-

stabes. Es gibt also einen wirklich offenen Freiheitsgrad

g > b >R (18)

wie immer man ihn auch anspricht, ob mit #, b oder R.

4, Die Optimalisierung

Der eine existierende Freiheitsgrad kann nun dazu benutzt werden,
um eine Optimalisierung vorzunehmen. Qualitativ kann man sich sehr
schnell orientieren. Betrachtet man ndmlich nicht die Kapitalkosten
und vernachlissigt man den Effekt, daB letzten Endes bei sich &n-
derndem Radius wegen der Forderung Qel = constant (z.B. 1 000 MWe)
auch der Wert von y sich #ndert, macht man also diese Vernach-
ldssigung, um sich lberhaupt einmal zu orientieren, so erkennt

man sehr schnell, daB in (4) b linear im Nenner und in (13) b

linear im Z#hler vorkommt und dal bei

.
. o BH o o.a - X .o (1 +y) (19)

108.1:1.{.3,6

demzufolge ein Minimum der Zykluskosten liegen muBl. In der Tat
kann man mit Hilfe einer solchen Betrachtung in die Ndhe des

Optimums gefilhrt werden. Fir Schnelle Briiter mit Pu/U Mischoxy-
den als Brennstoff und Natrium als Kihlmittel liegt das in Rede

stehende Minimum der Zykluskosten bei

1MLy ‘ 16 n |
b = kg' >R = 3 mm—>@ a1 o 107 0)

cm sec
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Jedoch soll hier dieses Optimum etwas sorgfiltiger angesprochen
werden. Zundchst wird man noch einmal die Annshme machen wollen,
daB die Kapitalkosten in etwa bei der in Rede stehenden Variation
von R (bzw. by bzw. #) konStant‘Eleiben,-um'nicht in das so un-
durchsichtige Gebiet einer Optimalisierung auch der Kapitalkosten
gefihrt zu werden. Das ist gewHhrleistet, wenn man die Kﬁhlmittel;
eintrittstemperatur Tein’ die Aufheizspanne und damit zuch die
Kﬁhlmittelaustrittstemperatur Taus konstant lzf8t. Datnin bleibt

der thermische Wirkungsgrad unverindert, ebenso die Kosten des
thermischen Teils des Kraftwerks (wie z.B. Turbine). Fordern wir
weiter, daB der Druckverlust ‘des Kilhlmittels iiber die Linge des
Cores, Ap, konstant bléibt, so ist in etwa der Kapitalkostenan=-
teil auch des Reaktors festgelegt. Insbesondere gilt das fiir die
Pumpenkosten, Zwar werden sich bei den folgenden Uberlegungen An-
derungen des Coredurchmessers ergeben, diese aber haben auf'die”
gesamten Kapitalkosten nur einen sehr geringen EinfluB. Deshalb

ist mit der Forderung

o
T4, = constans (z.B. 38000) '
Taus = constans (z.B. 580 C) (21)
Ap = constans (z.B. 3 atii)

in etwa die Konstanz der Kapitalkosten gewdhrleistet.

Der jetzt noch vor allem die Coreauslegung bestimmende und noch
offene Parameter it der relative Kihlmittelvolumenanteil of . Ist
weiter B der relative Strukturmaterialvolumenanteil und schlieB-

lich &) der relative Brennstoffvolumenanteil, so gilt:
C+B+w= 1 (22)

Diese hier definierten o€ und B8 haben nichts mit den am Beginn

der Arbeit auftretenden of(Pu-Preis) und B (ZinsfuB) zu tun.

B liegt durch die Wshl von T . , T, _ und Ap in etwa fest: Ist
die Wahl von oC erfolgt, so ist mit (22) auch ¢ festgelegt, das
heiBt, die Parameter der Corezusammensetzung sind dann festge=
legt. 7
Bei gegebenem Radius des Brennstoffstabes R und vorgegebener ﬁ6he
des Cores Hco

re
anteils of, der zum vorgegebenen Druckabfall Ap fithrt. Somit sind

gibt es aber nur einen Wert des Kinlmittelvolumen~  — ——
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dann o€, B, G sowie per Vorgabe auch R und B fixiert. Mit Y
ist aber auch die pro Brennstab abgefilhrte Leistung festgelegt.

Aus der Relation
nen. X H o= Q0 | (23)

ergibt sich somit die Zahl der erforderlichen Brennst@be n und
damit der Durchmesser des cores. Es liegt also die Konfiguration
des Reaktors und die core Zusammensetzung nun fest. Eine Kritika-

litdtsrechnung filhrt jetzt auf den Wert von y, der den Reaktor

kritisch werden 1HB8t. Uber die Relation (12) ist damit schlieBlich

auch b bestimmt. Beil solchem Vorgehen, bei dem mit R also auch y
variiert, kann das Optimum nicht mehr einfach analytisch wie bel
{(19) bestimmt werden. Vielmehr muB man den angegebenen Rechen-
gang fiir verschiedene R wiederholen und schlieRlich fiir jedes R
die Bremnstoffzykluskosten ermitteln. Das filhrt dann zu einer um-

fangreicheren Studie wie das z.B. in'Z“§;7 der Fall ist.

In /3 7/ wird ausgewiesen, daB bei einem Schnellen Briiter mit
Pu/U Mischoxyd als Brennstoff und Natrium als Kiihlmittel die fol-
gende Parameterkonstellation in der N&he des Optimums der Brenn-

stoffzykluskosten liegt:

ein * 3800C
Tous T 580°% .
Ap = 3 atl
Xpex = 460'25
y = 7,0 (24
Hcore = 97,5 cm |
Meprp = 2682 kg Pu
Qey =1 oooM$We
b = 0,87 k;? oder

2R = 0,65 cm
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S Die‘Qberflachenbeléstunqu

Imn folgenden soll noch kurz von der Brennstoffoberfléchenbelar;]
stung g die Rede sein. Sie bestimmt sich aus der Relation

q = - , (25)
2TR

Bei alien hier vorgetragenen Argumentationen kommt g nur insofern
indirekt vor, als bei der Diskussion der relativen Konstanz vonlﬁi
auf die relative Koustanz der Brennstoffoberflichentemperatur Ta
abgehoben wurde. An die Oberflichentemperatur des Brennstoffes
schliefBlt sich der Temperatursprung zwischen Brennstoff und Hiille
an, Dieser Temperatursprung wird bei normaler Ausfiihrung eines
Brennstoffelementes dadurch gekennzeichnet, daB eine WHrmeliber-
gangszahl von etwa 1 W/cm2 °c vorliegt. Mit dem WZrmestrom éndért
sich also auch dieser'Temperatursprung. Dann folgt der Temperatur-
abfall im Hilllmaterial und danach der Temperatursprung zum Kiihl-
mittel, Der letztere ist bei Na=Kilhlung wegen des dort vorliegen-
den guten Wiarmekontaktes von Kihlmittel zum Hillmaterial des
Brennstoffs sehr klein. Bei Natrium Kihlung liegt der eigentliche
Wiarmewiderstand somit im Spalt zwischen Brennstoff und Hillmaterial.
Hier ist es genau die Oberflichenbelastung, die somit in die Be-
stimmung von Ta und damit in die des des genauen Wertes von X
eingeht, Es ist der EinfluB in den praktischen F#llen gering, so
daf schliefBlich die Oberfldchenbelastung nur eine sekundire, sich
als Ergebnis der Auslegung ergebende CGridfBe ist, die keine primire,
die Reakterauslegung begrenzende Funktion hat, wie das etwa beil
der GroBe 2, oder ;B der Fall ist. Bei Dampfkithlung ist auch der
Temperatursprung zwischen Kihlmittel und Hiille erheblich und fHllt
etwa in die gleiche GroBenordnung wie der Temperatursprung zwischen
Hiille und Brennstoff; der EinfluB von g auf /7 iver Ta ist also
groBer als bei Na. Jedoch ist auch bei Dampfkithlung die Ober-
fldchenbelastung ¢ als solche keine primdre, die Reazktorausle-
gung begrenzende CGrdBle, vielmehr stellt es sich heraus, daB in
diesem Falle die Temperatur der Hiille des Brennstoffstabes solche

primdre, die Reaktorauslegung begrenzende Funktion hat.
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Lediglich bei dem sogenannten burn-out Effekt, wo der die Hiille
des Brennstoffstabes benetzende Flﬁssigkeitsfilm:zérreiﬁt, kommt
der Oberflichenbelastung eine primédre, den Reakitorentwurf direkt
beeinflussende Funktion zu. Bei Schnellen Briitern beider Kiihl~
mittel, Natrium und Dampf, spielt der burn-out Effekt aber prak-
tisch keine Rolle (nur bei Sicherheitsiiberlegungen kommt er ge-
legentlich in's Spiel). Die Oberfliichenbelastung ist also im Zu~-
sammenhang mit der Auslegung eines Brennstabes eines Schnellen

Briiters in keiner Weise ein Kriterium.
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Symbolverzeichnis

Szmtliche in der Arbeit vorkommenden Gr8Ben sind iﬁ ihrer MaBein-

heit festgelegt. Die auftretenden Symbole bedeuten streng ge-

nommen MaBzahlen der betreffenden GrdBen.

a) Lateinische Symbole

a
m

ges

H
core

Krefabr

K
repro

Zins

MKRIT

Qel

Mittlerer Abbrand der Coreladung
Brennstoffelementﬁelastung
Chemischer Faktor

Gesgmte Brennstablinge

Core Hohe

Fabrikationskosten pro Stab

Fabrikationskosten einer Coreladung

und Brutmantel

Aufarbeitungskosten einer Coreladung

und Brutmantel
Zinskosten einer Coreladung

Masse Mischbrennstoff einer Coreladung

und Brutmantel
Kritische (Spaltbare) Masse des Cores
Kithlmitteldruck

Elektrische Leistung des Reaktors

MWd -
[ . 7
schwere Elemente
thh -~

~ kgt

schwere Elemente

17
Lem/
[CHI__7
Y=

= pin

mills =~

A K€M: sbhbrennstoff -/

kgspéltbare Atome,/

l\[

[ at 7/

L/



ein

aus
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(thermische) Brennstoffoberflichenbe~

lastung, Widrmestromdichte

Radius der Brennstoffsiule eines

Brennstabes

Temperatur
Brennstoffoberflichentemperatur
Brennstoffzentraltemperatur
Kilhlmitteleintrittstemperatur
Kilhlmittelaustrittstemperatur

Standzeit einer Coreladung

Massenverhgltinis der brutbaren zu den

spaltbaren Atome im Core

Fabrikationseinheitskosten (iiber

Core und Brutmantel gemittelt)

Aufarbeitungskosten

Griechische Symbole

Pu~ bzw. U-Preis
ZinsfuB von oC

Lastfaktor

~ $
L Ty !
gMischbrennstof

=

kgMischbrennstof

$
g5pal£bare Atome

™

NN
IR o f-
~ '\4

7
7
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Leistungswirkungsgrad
Brennstoffwidrmeleitfghigkeit

Brennstoffdichte (iiber Core wund

Brutmantel gemittelt)
Dichte der schweren Elemente
Mikroskopischer Spaltquerschnitt

Neutronenfluf

Stableistung
relativer Brennstoffvolumenanteil
relativer Kihlmittelvolumenanteil

relativer Strukturmaterialvolumenanteil
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1. Einleitung

Nach den gegenwidrtigen Intwurfskonzepten fiir schnelle Brutreak-
toren kommt der Brenmnnelementhiille {iberragende Bedeutung zu. Aus-
gehend vom Prinzip der sogenannten "freistehenden Hiille" muB das
Hiillrohr beim natriumgekiihlten Reaktor dem Innendruck durch Spalt-
gas und durch das Anschwellen des Brennstoffs (100 - 150 at) bzw.
beim dampfgekiihlten Reaktor zusétzlich dem KihlmittelauBendruck
(120 -~ 1760 at) ohne nennenswerte Verformung in einem hohen Neu-

tronenfluB (ca. 1076 n/cmzsec) ca. 2 Jahre standhalten.

Die Auslegung des Brennelements muBl sich an diesen Forderungen
orientieren, d,h. die aus der vorgegebenen Brennelementausle-
gung resultierende Beanspruchung mufl den Festigkeitéeigenschaf-
ten der Hiille Rechnung tragen. Zur quantitativen Ermittlung der
Brennelementauslegung sind neben theoretischen Uberlegungen vor
allem ausfilhrliche Versuche, sowohl am Hiillmaterial allein als

auch am ganzen Brennelement notwendig.

Beim natriumgekiihlten Reaktor muB man aus neutronenphysikalischen
und Korrosionsgriinden (siehe Beitrag III) vor allem austenitische
Stshle verwenden, deren FestigkeitseigenSchaften jedoch nur be-

grenzte Belastungen zulassen.

Beim dampfgekiihlten Reaktor kommt die Hauptbeanspruchung von
Kihlmitteldruck, d.h. das Problem des Kriechbeulens zylindri-
scher Rohre steht im Mittelpunkt der Betrachtungen. Selbst hoch~
warmfeste Nickellegierungen sind bel den vorgegebenen Abmessungen
ohne Unterstiitzung durch den Brennstoff bzw. den entsprechenden
Innendruck dieser Beanspruchung nicht gewachsen. Das Prinzip der
freistehenden Hiille muB damit mOglicherweise aufgegeben und die
Auslegung mehr auf die Wechselwirkung Brennstoff-Hiille hin orien-
tiert werden, wobei aus Sicherheitsgriinden auch der Wegfall des

Aufiendrucks mit in die Betrachtungen eingezogen werden muB.

Die in dieser Arbeit enthaltenen festigkeitstheoretischen Betrach-
tungen der Brennelementhiille sind zum groBen Teil den Arbeiten
Z?W, a;7 entnommen. Zur Behandlung der erwdhnten Probleme werden
einleitend die wichtigsten Grundlagen der mechanischen Bean-

spruchung metallischer Werkstoffe zusammengestellt.
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2. Grundlagen der mechanischen Beanspruchung

Die Kurzzeitfestigkeit eines metallischen Werkstoffes wird am
einfachsten durch den einaxialen Zugversuch ermittelt. Der
Stab wird durch eine Zug-Normalspannung o‘beansprucht. Das
Ergebnis dieser Zugversuche wird im Spannungs-Dehnungsdia-

gramm graphisch dargestellt (Fig.1).

“Fo

—>Zugspannung 6, [k,%,mz]

6;

s Beginn der Einschniirung
l am ZerreiBstab

Obere FlieBgrenze (Beginn dermerkbaren plastischen Bruch des

Untere FligBgrenze Verformung) Zerreif3stabes
Ende der elastischen Verformung |
| Elastische (HookSche) Gerade : 6'+F i
Zuliissige Belastung bei Konstruktionen: 6 5= nl 628 :
E !
|

@ sw RS
& &S ‘15‘ 2% fana=f =%=E/asﬁzifﬁfsmodu/
RN '

\ L
— Gesamtdehnung 5:’7'0’_2 100%
fm—————— Bruchdehnung 6 {

Fig.1 Spannungs-Dehnungsdiagramm (Weicheisen)

In einem hinreichend kleinen Deformations- bzw. Spannungsbe-
reich ist die Verformung elastisch, d.h. nach Wegnahme der
duBeren Spannung stellt sich wieder die urspriingliche Form ein.

Fiir hinreichend kleine Deformationen gilt im elastischen Be-~

reich fiir den einaxialen Zugversuch das lineare Hookesche Ge-
setz

= E . ¢ 1)

o = einaxiale Spannung

(- ¢
£ = —zr——g = relative Lingenénderung
o
E = FElastizitdtsmodul

Mit der L&ngeninderung £ ist immer eine Querdehnung Eq ver-
bunden, fiir die gilt
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£ .

9 - . 2

= v | | (2)
"y = Poissonsche Querkontraktionszahl

Wenn der an einem Flichenelement angreifende Spannungsvektor
eine Normal- und Schubkomponente hat, wird das herausgegriffene
Element als Folge der Normalspannungen Dehnungen erfahren, aber
es werden sich durch die Schubspannungen ?{éuch seine Winkel

dndern. Fiir diese Winkelénderung{abgilt:
T=6 7 (3)
(3 = Schubmodul

Damit ist der linear elastische isofrgpe Korper durch die drei

Konstanten E,y» und G charakterisiert, die durch die Beziehung

B
C-;22 1+ &)

verknlipft sind.

Die elastischen Konstanten sind in einem relativ groBen Tempera-
turbereich nur schwach temperaturabhingig und werden von Legie~
rungskomponenten nur geringfiligig beeinflufit. Dies liegt daran,
daB bei der elastischen Verformung sich die Gitteratome zuein-
ander verschieben, wobei die Verschiebung klein gegen die Git-
terkonstante ist, so daB die elastische Formdnderung direkt mit

den interatomaren Kr#ften verkniipft ist.

Der Zusammenhang zwischen Normalspannung ¢ und Schubspannung T
eines zweiachsigen Spannungszustandes mit den Hauptspannungen
Gﬁx und (3& in AbhZngigkeit des Winkelsg;“ist durch die Glei~

chung des soganannten Mohrschen Spannungskreises gegeben.

/;,1( ),2 2 1 G,Z
-~ 5 cﬁx + eﬁy + T =/5 (GYy - Xij7 (5)

Der Mohrsche Spannungskreis ist in Fig.2 graphisch dargestellt.




VIII - 5

Fig.2 Mohrscher-Spannungskreis

Im weiteren Verlauf der Spannungs-Dehnungskurve kommt es zu
einer bleibenden, d.h. plastischen Verformung. Hier besteht
kein einfacher Zusammenhang mehr zwischen Verzerrung und
Spannung, weiterhin sind die betreffenden Materialkonstanten

stark temperatur- und legierungsabhéngig.

Sieht man sich einen fehlerfreien kubischen Einkristall an
(Fig.3), so tritt plastische Verformung ab einem gewissen

1—» "s
0O O0O0O0O0 OO0 00O O 7 AN
©C 000 O0oO0 OO0 0O0O0O0 O o0 0O

a

OO0 O0OO0OO0O0 OO0 00O d o o
OO0 00 O0OO0 O O0O0OO0OO0O0 ez

e ——

T Ts 3

Fig.3 Verformung eines fehlerfreien kubischen
Einkristalls
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et

T -Wert auf, der sogenannten Fliefgrenze, 7., da die Verformun
1 - g

durch Aufeinandergleiten der Atomebenen erfolgt., Bei regelmifRi-

gem Aufbau der Atome ist 7 eine periodische Funktion der Ver-

schiebung x, die Periodenlinge ist gleich dem Atomabstand b.

Mit dem ersten Glied der periodischen Funktion

o Frwd
T(x) = Q& 7, sinELIXE (6)
v=1

und unter Einfilhrung des Schubwinkels

X
- = = (7)
gilt ndherungsweise
W
TaT, sinﬁ-f-iia:i (8)

Bei kleinen Schubwinkeln geht diese Beziechung in das Hooksche

Gesetz, entsprechend (3), liber.
TGl G-g (3)

Aus (8) und (3) folgt:

LS = {,,} = -2—?_}‘ -a-: (9)
Bei kubischen Kristallen gilt also
T o~ 2 g (10)

Die auf diese Weise errechnete FlieBgrenze ist damit jedoch

mehr als 100mal grifBer als die wirklich gemessene.

Die plastische Verformung mufl also auf grundsitzlich andere Weise
erfolgen.

Die Atomebenen bewegen sich nicht als sfarre Einheit, da die Me-
tallkristalle niemals fehlerfrei sind. Neben anderen Fahlern.
sind vor allem die Versetzungen von Bedeutung, z.B. rings um

die Kanten einer eingeschobenen zusitzlichen Atomebene (Fig.h)
die sogenannte Stufenversetzung. Die wichtigste Eigenschaft

der Versetzungen ist an der einfachen Stufenversetzung gut er-

kennbar. Das Vorkommen einer zusHtzlichen Ebene bewirkt das




VIII - 7

OO0 2000
o

O O0OO0OO0O0O0

Stufenversetzung
eines kubischen Kristalls

O 0000 O0O®@
O 0OO0OO0OO0OO0OE®
A—6—6—0-606-066—/4
OO0OO0O0OQ0O0
OO0 O0OO0OO0CoOo

e e d
T

Fig.4 Plastische Verformung eines kubischen
Einkristalls (schematisch)

Auftreten von Eigenspannungen, oberhalb A-~A sind es Druckspan-
nungen, unterhaldb Zugspannungen. Lings der Ebene A-A treten
Schubspannungen auf. In unmittelbarer Nzhe sind diese Schub-
spannungen in der GroBenordnung der frilher hergeleiteten Span-
nung Z;. Es ist daher nur eine sehr kleine #uBere Schubkraft
erforderlich, um eine beschrinkte Gleitung lidngs der Ebene A~A
zu bewirken. Diese Gleitung findet nur in der unmittelbaren
Ndéhe der eingeschobenen Atomebene statt, in den librigen Teilen
des Kristalls kommen nur sehr kieine, rein elastische Verschie-
bungen der Atome vor. Diese Srtlich begrenzte Gleitung resul-
tiert in einer Bewegung der Versetzung selbst, die bewirkt,
daB die benachbarten Ebenen der Reihe nach die Rolle einer
eingeschobenen Atomebene iibernehmen, bis die Versetzung die
AuBenfliiche des Kristalls erreicht und dort verschwindet. Das
Endergebnis dieser Bewegung der Versetzung ist eine gewisse
Schubdeformation.

Eine verhdltnismiéfig kleine Spannung hat also auf diese Weise
eine plastische Verformung im Kristall verursacht.

Die Theorie der plastischen Verformung in Kristallen setzt also
eine hinreichende Zahl von Versetzungen im Kristall voraus,
d.h. sie miissen von vornherein vorhanden oder durch den Defor-
mationsvorgang entstehen. Uber den Mechanismus der Bildung von

Versetzungen kann in diesem Rahmen nicht néher eingegangen werden.
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Wird ein Kristall erwdrmt, so wird die Bewegung der Versetzung
wegen der thermischen Schwingungen der Atome um ihre Ruhelage
wesentlich erleichtert. Bei hohen Temperaturen entstehen so
hohe Schwingungen, daB eine gewisse zeitlich konstante HuBere
Last eine stetig fortschreitende Verformung verursacht, die

man als Kriechen bezeichnet. Die Beschrinkung der plastischen
Verformung auf kleine Gebiete des Kristalls ist eine notwendige
Voraussetzung fiir den oben angedeuteten Mechanismus des Krie-

chens.

Jede Versetzung ist ferner eine Eigenspannungsquelle, damit
wird eine Versetzung von anderen Versetzungen durch Krédfte be-
einflulty, die ihre Bewegung beeinflussen. Immer mehr Verset-
zungen sollten eigentlich die Beweglichkeit vergrdBern, in
Wirklichkeit bewirkt die gegenseitige Beeinflussung ein Abneh-
men der Kriechgeschwindigkeit (Primérkriechen). Die gebremsten
Versetzungen hdufen sich zu Gruppen an, die aber bei erhthter
Temperatur nicht stabil sind. Die hohen Eigenspannungen dieser
Gruppen bewirken ihre Zerteilung und es wird schlieBlich zwi=-
schen ankommenden und abgehenden Versetzungen ein Gleichge-
wichtszustand erreicht, d.h. konstante Verformungsgeschwindig~
keit (Sekundirkriechen). Mit fortschreitendem Kriechen bei er-
héhter Temperatur und konstanter Spannung kommt es schlieBlich
zu einer Einschniirung der Probe (ziher Bruch), die Kriechge-
schwindigkeit steigt mehr oder weniger stark bis zum Bruch an
(Tertisirkriechen). Eine typische Kriechkurve ist in der Fig.5
iy}
Bruch

i

Belostungs -
Jebrung

1 fe—————Mbschnift2 ———= 3 =

o~y

Fig.5 Kriechkurve
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wiedergegeben. )
In polykristallinen Metallen, d.h. Kemglomerate von Kristallksre

nern mit verschiedenen Richtungen der Kristallachsen, sind im

‘allgemeinen mehrere Arten von Kriechmechanismen wirksam, es kon-

nen sich mehr oder weniger starre KristallkSrner relativ zuein-
ander bewegen, andere Verformungen finden hauptsichlich im Innern
der Korner statt, ferner gibt es Kombinationen dieser beiden
Hauptmechanismen. ,

Korngrenzen stellen selbst Reihen von Versetzungen dar und ihre
Eigenschaften sind von grdfiter Bedeutung, dazu kommen Behinde-
rungen von Fremdatomen usw.

Die Versetzungstheorie gibt somit eine qualitative Beschreibung
der Kriecherscheinungen, zur quantitativen Beurteilung der
Kriechfestigkeit reicht sie nicht aus.

Aus der Kriechkurve in Fig.5 ergibt sich die Dehnung aus

Ep1 = Eues ~Ea1 (11).

wihrend die Kriechgeschwindigkeit im sekunddren Bereich

‘ES = e_‘ t (11,2)
ist. Da die Dehnung durch Primirkriechen meistens vernachlissigt

werden kann, gilt fermer

E ' = 80 +E‘ t (13)

E; und ¢ sind von der Spannung abhingig und konnen experimentell
bestimmt werden. 55 ergibt sich sofort nach Ansetzen der Span-

nung und ist, falls linear elastisch

e, = % (14)

& ist dagegen stark spannungsabhingig, es gilt

E = f (o) (15)

Von den vorgeschlagenen AnsHtzen sei hier nur das sogenannte

Nortonsche Kriechgesetz, entsprechend (15), erwdhnt:

E= ket (16)
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mit k und n als temperaturabhd nglgen Materlalkonstanten. Das
Gesetz blldet die Grundlage fur dle sogenannte Krlechmechanzk
wobei k und n experimentell ermlttelt werden mussen; Dle Grund-
glelchung des stationiren Krlechens unter zeltllch kénstanter i

Last lautet somit
G- : A
E =5 + ket (17)

Mit ‘dieser Gleichung konnen nun die speziellen Probleme der
mechanischen Beanspruchung der Brennelemenithiille niher betiach-

tet werden.

3. Belastung durch Innendruckv - .Na:gekﬁhltervReaktor

Die Hauptheanspruchung der"Brennelementhﬁiie ﬂéégnatriumgekﬁhla
ten Reaktors kommt vom Innendruck dureh Anschwellen des Brenn-
stoffs und den Spaltgasdruck. . o
Entsprechend den Auslegungsparametern fiir den natriumgekilhlten
300~MW-Prototyp—Brutreéktor (Innendurchmesser 2r = 5,24 mm,
Wendstéirke s = 0,38 mm und Linge £ = 2500 mm) sind die Hiillrohre
als lang und diinnwandig zu betrachten, so daf die betreffenden

Niherungsgleichungen angewandt werden diirfen.

Bei einem Rohr unter Innendruck folgt unmittelbar, daB die Tan-
gentialspannung 43;, die Axialspannung 6; und die Radialspan-
nung &, Hauptspannungen sind. Die Abhiingigksit dieser Spannungen
vom Innendruck ist in Fig.6 schematisch'wiedérgégebén.

Bei mehraxialen Spannungszustanden verwendet man im: allgemelnen
die sogenannte Verglelchsspannung 6‘ . Nach Monr gilt:

v, = e’max 6" (10)

Vernachlissigt man im folgenden die¢ sehr kleine Radialépanﬁﬁﬁgf
Gy Was sicher zulissig 1st, ist dig Tangentlalspannung glelch

der Vergleichsspannung mlt

Das Nortonsche Kriechgesetz lautet dann analog

&, = ks;n :(20)




Fig.6 Hauptspannungenin einem diinnwandigen Rohr bei Innendruckbean -

spruchung
Tangentialspannung Axialspannung Radialspannung
l s
1“‘ x
; v |
-p
| [ :
[ I |
G ¢
2K = p-2-r-1 K' = p-rivw |
K = Gps-1 K' = 64 2rms

LL = IIIA
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wihrend die DehnungsgeschWindigkeiten in den drei Hauptrich-

tungen gleich

- v S, "6y

& =& G-—=) @1)
2 6. + 6"

> v i ¢ r \

8a = Gv (6;11 - 2 ) (22)

€. = z (6, » —=—) (23)

sind.

Da die Parameter k und n des Nortonschen Kriechgesetzes stark
temperaturabhingig sind, ist es in gleicher Weise die Kriechge~
schwindigkeit. So betrdgt z.B. die Krlechgeschwindlgkelt bei
Stahl bei 1 % Dehnung nach 10 000 h bei 500 °¢ 10~ /h und bei
550 °c 4 . 10 5/h..

‘Nach Larsen und Miller gilt folgende Beziehung:

T, (C~-logg,) = T, (C- log &,) (24)
mit T1,T2 = Temperaturen in °k
5’1,52 = Kriechgeschwindigkeiten bei T,1 und 'I‘2
C = Konstante (im allgemeinen zwischen 15=20)

Bei einem unter Innendruck belasteten Rohr mit einem gleichzeiti-
gen Temperaturgradient in der Wand findet somit im Anfangsstadium
an der Innenseite stidrkeres Kriechen statt, die Spannungen

bauen sich jedoch ab und werden in tiefere Temperaturbereiche ver~
lagert, d.h. dié Kriechgeschwindigkeit ist nach einer gewissen

Zeit in Richtung der maximalen Hauptspannung &, iiberall gleich,

t
es gilt somit Gleichung (21). Vernachlissigt man &, und setzt
L
die filir einen Zylinder geltende Beziehung G‘a = -é—ii ein, ergibt
sich . & k
= = 2.5
Et - gv T & (25)
v .
da ferner niherungsweise Gv *"6-1: ist, gilt
. 3
Et - Ev (26)

Fiir Uberschlagsrechnungen kann man ferner mit einer mittleren
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Temperatur rechnen:

_ TA + Ti

T = i (27)
TA "= HillsuBentemperatur
Ti = Hillinnentemperatur

Wir setzen im folgenden voraus, dab der Druck konstant mit der

Zeit zunimmt, d.h. wir setzen entsprechend (19) die Beziehung

& = p=-t (28)
v S

in die Nortonsche Kriechbeziehung (20) ein und man erh#lt
(29)
Um nun den integralen Druckanstieg wdhrend der Standzeit té Zu- er-

halten, integriert man die Gleichung (29) und erh#lt schlieB-
lich

n
» -r
. 2 k max .
éEtmax - #(n+¢)[— s _} , s (30)
‘Etmax = Maximale Dehnung
ts = Standzeit

Durch einfaches Umformen erhdlt man den Druck P ax hach der
Standzeit ts.

1
n

L &y (n + 1)
Pmax = -E-/ j (31)

- 3lkots

bzw. die Standzeit bei vorgegebenem Innendruck und Dehnung
n

s L & (n+1)
t max ;
t, = (32)
s (r Pmax)( 3k v )

Als weitere Belastung in einem zylindrischen Rohr mit einem

Temperaturgradienten, d.h. einem Temperaturunterschied zwischen
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Innen- und AufBlenwand, treten thermische Spannungen auf. Fiir

Warmespannungen bei diinnwandigen Rohren gilt

> e

(T - T) (33)

E
5; Tt T 1 -y m
ol = Wirmeausdehnungszahl

v = Poissonsche Zahl

T = Mittlere Temperatur

Der Maximalwert auflen und innen ist dann gleich

+ B . o, AT

Tpax = T Z(T =) (5

AT = Temperaturabfall in der Hiille

wobei der negative Wert der Spannung an der Innenwand und der
positive Wert der Spannung an der Aulenwand gilt. |
Diese Materialspannungen wirken jedoch nur am Aﬁfang, da jede
Art von Eigenspannungen, ganz gleich, ob sie allein oder anderen
Spannungen iiberlagert sind, durch Kriechvorginge allmghlich ab-
gebaut werden. Es muB aber beachtet werden, daB oberhalb einer
bestimmten Spannung, der Grenzspannung, unzuliissige Beanspru-
chungen oder auch Verformungen auftreten kdnnen. Die sogenannte
Grenzspannung ist nicht mit der Streckgrenze identisch. Da die
Bestimmung dieser Grenzspannung nicht ohne weiteres~m6glich:ist,
z.B. nur durch Ndherungs- bzw. graphische Verfahren, werden in
der Praxis Annahmen verwendet, die im allgemeinen geniigend

Sicherheit beinhalten. In den USA benitzt man z.B. die Forde-

L ; .
rung Vthermisch <.'—3- 6"’0’2. Nach [1__7 kann man eine sogenannte

Ersatzstreckgrenze einfiihren, die in etwa-% entspricht.

5;/1000

Unter Beriicksichtigung der in Tabelle 1 wiedergegebenen Daten
fiir das Brennelement und das Hiillmaterial ergibt sich nach
Gleichung (34) ein oy = B3 kg/ﬁma, entsprechend eine

. o _ 3 _ 2
Ersatzstreckgrenze bei 650 " C s% = 'E'§%/1000 = 24 kg/mm",

Der Abbau der thermischen Spannungen wird somit innerhalb kurzer
Zeit erfolgen, wobel ein Rest erhalten bleibt, der streng genom~
men zum Innendruck addiert werden mufi. Weiterhin spielt die Frage

des "thermal Ratcheting"'1f§;7 auf Grund der Leistungsschwankungen
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eines Reaktors, vor zllem durch das Abschalten und Wiederanfah-
ren, eine Rolle. Das thermal Ratcheting, d.h. die schrittweise
plastische Dehnung, Tritt jedoch nur dann auf, wenn der plasti-
sche Abbau von Spannungsspitzen auf mehrere Anfahr- und Abschalt-
phasen des Reaktors verteilt wird. Bel der Geometrie eines Bri-
terbrennelementes und den vorgegebenen Beanspruchungen ist dies
nicht der Fall. Es zeigt sich nimlich, daB der plastische Abbau
der Spannungsspitzen innerhalb von zwei Zyklen, d.h. nach einem
Anfahren und Abschalﬁén, erfolgt ist. Das thermal Ratcheting

spielt damit fiir Briiterhiillrohre keine wesentliche Rolle.

Die mechanische Beanspruchung eines Briiterhiillrohres konzen-
triert sich schlieBlich auf den Innendruck durch Spaltgas oder
Festkorperkontakt, wobei die restlichen thermischen Spannungen
in einem Sicherheitsbeiwert berilicksichtigt werden miissen. Geht
man von einer Standzeit gleich 15 000 h aus, das entspricht in
etwa der Lebensdauer eines Briiterbrennelementes und setzt die
Zeitdehngrenze = 0,2 %, da die bisherigen Bestrahlungsversuche
an Rohrchen unter Innendruck tangentiale Bruchdehnungen von

0,3 - 1,0 % zeigten und die Zeitstandfestigkeit der bestrahlten
Proben in etwa der unbestrahlten 0,2%~Zeitdehngrenze entspricht,
ergibt sich mit den Werten aus Tabelle 1 nach Gleichung (31)
fiir den Stahl X8CrNiMoVNb1613 ein maximaler Innendruck bei

650 °c Hillwandtemperatur von 180 at (Fig.7).

Damit darf unter Zugrundelegung eines integralen Druckaufbaus
durch das Spaltgas und das Schwellen des Brennstoffs sowie
einer Dehnung von 0,2 % der Innendruck nach 15 000 h beim Stahl
X8CrNiMoVNb1613 (4988) 180 at nicht iiberschreiten. Der EinfluB
‘der Bestrahlung wurde dabel nicht berilicksichtigt. Vergleichswelse
ist deshalb in Fig.7 die aus experimentellen Ergebnissen bel
600 und 700 °¢c extrapolierte Zeitstandfestigkeit von RShrchen
(70 mm AuBendurchmesser, 0,4 mm Wandstirke, s/r = 0,125) unter
Bestrahlung wiedergegeben. Danach setzt bel einem komnstanten

Innendruck von 90 at der Bruch nach 15 000 h ein.

Fiir die festigkeitsmiBige Auslegung des Brennelements muB somit
der hier angegebene Bereich - 180 - 90 at -~ eingehalten
werden, wobel aus Sicherheitsgriinden nach den bisherigen Kennt-

nissen der Enddruck nther am unteren Bereich liegen sollte.



Integraler Druckaufbau - € = 0,2 % ( Gleichung 33)
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Fig.7 Zeitstandfestigkeit des aust.Stahls X8CrNiMoVNb 1613 [4988]
bei 650°C und integralem Druckaufbau bzw. mit konstantem Druck
unter Bestrahlung (Rohrproben 45-70- 0,4 mm)
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Der geplante Mol 5~Versuch (In-pile-Kriechverhalten) wird iiber
die Beeinflussung der Kriechgeschwindigkeit und damit der Zeit-
dehngrenze ndhere Auskunft geben und gegebenenfalls giinstigere

Maximaldriicke fiir die Auslegung zulassen.

Nimmt man entsprechend Nal einen maximalen Innendruck des Spalt-
gases bei 100 % Freisetzung von 70 at an, bleibt in etwa ein
Betrag von 40 - 50 at fiir das Schwellen des Brennstoffs, d.h.

die Brennstofftemperatur und Dichte des Brennstoffs muB sich

an diesem Wert orientieren, soweit dies im Augenblick iberhaupt
mdglich ist. Ahnliche Festigkeitsbereiche konnen selbstverstind-
lich auch im Bereich niederer Hillltemperatur ermittelt werden,
wobei bei steigender Festigkeit der Hiille auch ein hoherer Schwell-
druck des Brennstoffs zugelassen Werden kann., Ein Vergleich der
Zeitstandfestigkeit des Stahls X8CrNiMoVNb®1613 bei 550 und 650 °¢c
in Fig.8 verdeutlicht diese Annahme. Ferner zeigt Fig.8 den Be-
reich der Zeitstandfestigkeiten bei 650 °C der ebenfalls mog-
lichen Hiillwerkstoffen 4961 und 4981 gégenﬁber dem Stahl 4988,
Die Zusammensetzung der drei Stihle sowie die 0,2 wungd 0,5 %
Zeitdehngrenzen nach 10 000 h bei 600 - 700 °C sind in Tabelle 2
wiedergegeben. Die bisherige Hilllmaterialauswahl hat sich damit
vor allem an der Festigkeit, nicht an der Duktilitdt orientiert.

‘Zwei Argumente sind fiir diese Entscheidung ausschlaggebend:

a) Der Entwurf sieht aus thermodynamischen CGriinden nur maxi-

male Dehnungen der Hiille von 1 % vor.

b) Die bisherigen Ergebnisse der Mol 2-Bestrahlungen erbrach-
ten, mit Ausnahme des Incoloy 800 nach'kurzen Standzeiten,
bei allen Legierungen unterschiedlicher Zusammensetzung
Bruchdehnungen zwischen 0,15 und 1,2 %, wobei die meisten

Werte in der GridBenordnung von 0,5 % waren.

Die mechanische Beanspruchung der Brennelementhiille des natrium=-
gekilhlten Reaktors setzt damit hochwarmfeste Legierungen voraus,
und neue, in die Auswahl genommene Legierungen sollten zumindest
0,2 - 0,5 % Zeitdehngrenzen entsprechend dem Stahl 4988 auf-

weisen.
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L, Belastung durch den AuBendruck - dampfgekiihlter Reaktor

Beim dampfgekithlten Brutreaktor kommt die Hauptbeanspruchung
der Brennelementhiille vom Kiihlmitteldruck, der nach den bisheri-
gen Entwiirfen zwischen 120 und 170 at liegen wird. Ausschlag-
gebend ist die Frage des Kriechbeulens, d.h. das Einbeulen der
Hillrokre durch den Kilhlmitteldruck liber einen Kriechvorgang,
das bei leeren Rohren aus hochwarmfesten Legierungen, z.B.
Inconel 625 und Temperaturen vom 700 °C iemerkalb kurzer Zeit
zum Zusammenklappen fiihrt.

Damit bekommt der innere Gegendruck, sei es durch vorher aufge-
brachten Gasdruck, durch das Spaltgas oder den Schwelldruck des
Brennstoffs, zur Unterstiitzung der Hiille besondere Bedeutung.
Andererseits darf der Gesamtinnendruck aus Sicherheitsgriinden
auch am Ende der Standzeit nicht zu hoch werden, damit beim
Wegfall des Kihlmitteldrucks die Brennelemente nicht innerhalb

kurzer Zeit zuf Grund des hohen Innendrucks zu Bruch gehen.

Das Xriechbeulen von diinnwandigen Rohren unterscheidet sich
vom elastisch-plastischen Einbeulen, das dann auftritt, wenn
die Streckgrenze des Materials iiberschritten wird. Bei einem
AuBendruck von 180 at und eirer ®uetschgreaze von Inconel 625
pei 700 °C von 345 at besteht diese Gefahr kaum. Das Kriterium
der Quetsch~ oder Streckgrenze ist jedoch nicht immer ausreichend.
Tx Analogie zum Knickstab tritt bei einem nicht vollkommen
kreisrunden Rohr neben der nominellen Druckbeanspruchung auch
eine Biegebeanspruchung auf. Sie hingt linear von der Abwei-
chung gegeniiber der Idealgeometrie, Gerade oder Xreis, ab und
kanw uwter Umstinden dominieren und zu starken Instabilitdten
fihren. So gilt fiir ein Rohr mit 7,0 mm AuBendurchmesser und
0,4 mm Wandstirke aus einem 16/13 CrNi-Stahl bei 700 °C:

Rein theoretischer elastischer Beuldruck von Pel = 720 at

Angendherter liberelastischer Beuldruck (bei nicht Ideal-

geometrie) von Py = 180 at.

Dagegen ist mit einenm 06 5 = 18,3 kg/mm2 ein maximaler zu-
?

ldssiger AuBendruck bis zur Erreichung der Quetschgrenze von

P = 220 at notwendig.

0,2
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Ein Druck von 188 at entspricht bei austenitischen Stéhlen, und
damit auch fiir Incoloy 800, der Grenze fiir die Kurzzeitbelastung.
Diese Materialien sind somit fiir dampfgekilhlte Briiter nur dann
zu verwenden, wénn das collapsed can Konzept - duktile Hiille -
fester Brennstoff - zur Anwendung kommt. Unter der Annahme aus-
reichender Brennstoffestigkeit wird dabei ein Abstiitzen der
Hiille auf den Brennstoff angestrebt, dadurch wird die Hiille in
der Beanspruchung entlastet, sie muB dagegen den thermischen
Zyklen und dem radialen Schwellen des Brennsﬁoffs folgen, d.h.

eine gute Duktilitiit, selbst unter Bestrahlung, aufweisen.

Das Konzept der freistehenden Hiille (feste Hiille - weicher Brenn-
stoff) setzt dagegen einen extrem festen Hiilllwerkstoff voraus§
der auch bei nahesmu vdlligem Verlust der Duktilit#t wZhrend der
Bestrahlung ausreichende Festigkeit besitzt, um den vorliegenden

Besanspruchungen standhzlten zu konnen.

Wie wir spiter noch sehen werden, wird ein Kompromifi zwischen
beiden Konzepten fiir den dampfgekiihlten Briiter am glinstigsten
sein. Das zentrale Problem bleibt jedoch nach wie vor das
Kriechbeulen bei konstantem AuBlendruck, da durch diese zeitab-
hingige Erscheinung die Belastbarkeit und die Standzeit der
Brennelementhiille begrenzt ist. Das bedeutet, daB im Gegensatz
zum elastisch-plastischen Verhalten beim Kriechbeulen keine
kritische Belastungsgrenze besteht, vielmehr vergridBert sich
jede noch so kleine Anfangsabweichung vom idealen Kreisguer-
schnitt, selbst unter geringer Belastung, stetig und progreséiv,
um schlieflich auch eine vorgegebene Grenze zu liberschreiten,
insofern nur geniigend Zeit zur Verfiligung steht.

Das Problem wurde vor allem von N.J. Hoff in_Zf§;7 und J.P,
Ellington / 7 / festigkeitstheoretisch behandelt und in /2 7 fiir die
Anwendung beim dampfgekiihlten Briiter iiberarbeitet.

Fiir die festigkeitstheoretischen Uberlegungen nach N.J. Hoff
wurden folgende Annahmen getroffen:

a) Das Rohr ist unendlich lang, diinnwandig und von konstanter

Wandstirke

b) Die Temperatur ist im ganzen Rohr konstant
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Hier besteht der grdBte Unterschied zwischen Modell und Wirk-
lichkeit. In axialer Richtung kann man zwar auf einige cm von
gleicher Temperatur sprechen, wéhreﬁd in.fédialer Richtung
zwischen Innen~ und AuBentemperatur ein Temperaturunter-
schied von z 30 9C vorhanden ist, Da k stark tempepaturab-
héngig ist, mub man auf alle FHlle mit einer effektiven Wand-
temperatur rechnen, um k richtig festzulegen. Auf der sicheren
Seite liegt man sicher mit der Hilllwandinnentemperatur, wih-
rend eine effektive Temperatur ungefihr dem arithmetischen

Mittelwert gleichgesetzt werden kann.
¢) Belastung durch reinen AuBendruck

d) Das Nortonsche Kriechgesetz &= k&™ gilt, d.h.Primirkriechen

so0ll vernachlissigt werden,

Da die elastische Anfangsverformung vernachlissigt werden
kann und die im Zugversuch ermittelte Dehnung wdhrend des
Prim#rkriechens in der GrdBenordnung der elastischen Deh~

ﬁung bleibt, kann es in der Tat beriicksichtigt bleiben.

Die Berechnungsparameter sind somit: Temperatur, Druckdifferensz,
Krieéheigenschaften (k und n), Wandstsrke und Anfangsovalitit

des Querschnitts.

Diese Anfangsovalitdt wichst am Anfang nur relativ langsam,

ab einer gewissen VerformungsgrdBe sehr rasch an bis zum flachge-
driickten Querschnitt. Dieses Verhalten ist besonders ausgeprigt
bei nur geringen Unrundheiten (ca. 0,01 - 0,02 mm). Entsprechen-
de Unrundheiten werden dem Hersteller fiir Briiterhiillrohre spezi-
fiziert.

Unter dieser Annahme tritt erst nach 90 % der Standzeit, d.h.
Zeit bis zum volligen Flachdriicken, unzulissige Verformung auf.
Zur Berechnung von t, = krit. Zeit = Standzeit wurde in /27
und / 6/ folgende Grundgleichung hergeleitet, die jedoch nur

fir ein gerades n > 3 im Nortonschen Kriechgesetz gilt.

} -z E N (n;;xn;) 2 . (n;;)(ngg)(n—B)‘(n-@) b ] (35)

T = Zeitkonstante
X

_ sy /7 Maximale Abweichung vom Kreis
= Ovalitdt = 273 Wandstirke
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52 n[_g_*z (36
ATE -

n = Kriechkonstante ,
k' = Krieqhkonstaﬁte =k (3/4) 2%1

Rm = mittlerer Radius, bezogen auf die mittlere
Temperatur
L = Trigheitsradius = i
273
AP = 8#uBerer Uberdruck
A = Bezugsspannung fiir Dimensionsgleichheit

: g
im Norton'schen Kriechgesetz: &= kcijn

Als kritische Zeit = Standzeit erhilt man fiir n = 6, das ent-
spriéht bei Inconel 625 nach Tabelle 3 einer Temperatur von
650 °C, folgende Gleichung

: 0,28 X + 1,03
L 2 ]
by fn(1'9+———-+1) - 0,66 n )] (37)
2 ;:E 02 ’ 0,28 X + B 143

Die eckige Klammer der Gleichung (37) ist damit nur von der Anfangs-
avalitdt abhingig, wihrend alle anderen Parameter in T (Gleichung
(36) enthalten sind.

Mit einer vorgegébenen Anfangsovalitidt von Xo = 8,02 mm ergibt
sich nach Gleichung (37) und (36) bei 650°C und einer vorgegebe-
nen Standzeit von 20 €00 h ein HuBerer Uberdruck von ca. 70 at,
wihrend bei 700 °¢ und gleicher Zeit der Uvberdruck nur in der
GrdBenordnung von 40 - 50 at sein darf. Da jedoch nach Zr3{;7 bei
einem Vergleich der Ansitze von Hoff und Ellington Unterschiede
in den Standzeiten um den Faktor 3 ermittelt wurden, sind ex-
perimentelle Untersuchungen iiber das Kriechbeulverhalten erfor-
derlich, vor allem, um flir weitere Parameterstudien den Unter-
schied zwischen Modell und Experiment genauer zu kennen.

Nach den liberschligigen Rechnungen diirfte eine mittlere Hiill-
wandtemperatur von 650 °¢ fiir Inconel 625 den gegebenen Moglich-
keiten entsprechen, wobei die Druckdifferenz zwischen dem meximal
moglichen Uverdruck von 70 at und dem vorgegebenen Kithlmitteldruck

von 170 at bzw. 120 at entweder durch einen vorher aufgebrachten
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Heliuminnendruck oder durch die Stiitzwirkung des Brennstoffs auf-
gebracht wird. Im Augenblick scheint die Version des Heliuminnen~
drucks realistischer, da keine Angaben iiber die Stiitzwirkung des
Brennstoffs bekanat.eind und wohl nur in einem In-pile~Dampfloop

mit Briiter entsprechenden Parametern zu ermitteln sind.

Damit 18Bt sich z.Z2t. fiir Inconel 625 als Hiillmaterial unter Be-
riicksichtigung des Kriechbeulverhaltens folgendes sagen:

Bei einer mittleren Hiillwandtemperatur von 650 °C bzw. 700 °C darf
der #HuBere Uberdruck 70 bzw. 50 at nicht iUbersteigen.

Der zulidssige Innendruck bei einer Standzeit von 20 000 h 1HBt
sich im Augenblick aus den Mol 2-Bestrashlungen nur anndherndextra-
polieren. Danach betragf der maximale konstante Innendruck fir
Inconel 625 bei 650 °C bzw. 700 °C 65 bzw. 35 at, wihrend die
tangentiale Dehnung bei beiden Temperaturen in der GridfBenordnung
von 1 % sein wird (Fig.9).

Der mdgliche Gesamtinnendruck, der sich aus dem zul¥ssigen Innen-
druck plus dem Kilhlmitteldruck ergibt, betrigt bei 650 °C und

120 at AuBendruck 185 at, bei 700 °C und dem gleichen AuBendruck
155 at. '

Beriicksichtigt man ferner einen Spaltgasdruck von 50 at, der durch
eine entsprechende PlenumlZnge realisiert werden kann, so darf bei
einem zuldssigen Uberdruck von 70 at bei 650 °C der maximale
Brennstoffschwelldruck 85 at, bei 700 °C und einem zuldissigen

fiberdruck von 50 at der Schwelldruck 35 at nicht Ubersteigen.

Nach den bisherigen Kenntnissen iiber das Schwellen von Brennstoff
diirften diese Driicke am Fnde der Standzeit auch einigermaBen
realistisch sein, natiirlich fehlt auch hier die experimentelle
Bestdtigung. ’

Aus Sicherheitsgriinden muB nun jedoch auch der Fall des vollkom-
menen Wegfalls des Kithldrucks beriicksichtigt werden, d.h. eine
Notkilhlung mit gleichem Temperaturniveau. Der Gesamtinnendruck
wurde bereits fiir 650 °C am Ende der Standzeit mit 185 at, bei
700 °C mit 155 at bestimmt, er darf die Streckgrenze des Materials
plus einem Sicherheitsfaktor nicht iiberschreiten, da sicher auch

mit Temperaturexkursionen gerechnet werden muf



Fig.9 Ih-Pile-Zeitst‘andfes'tigkeit (extrapoliert) von Rohrproben
(70 - 04mm) aus INCONEL 625 und INCOLOY 800

INCONEL 625 INCOLOY 800

A 00 et Al emem —
400 T I
\%
\BQOOC \K\
\%. -
- 700°C %\ \ )
5\5\\ *\ \ o
< OOC \\\ === -~ \\ 8
g 100 | -“\\~ s < \
& 80 \7300 o~~~ - = e P St ~ \ v
= C M~ ~—~o ~~_ MY-65at.
60 T — \\\ . - ey —_ ~
S 40 \\\~§ \~l.0at
= - ik S| [—35at
: T~
1= =~+-25at
20 -
102 2 4 6 8 108 2 A 6 8 104 2

Zeit [h] —

we - IIIA



0,
Pizul © 1,5 R (38)

g
]

zuldssiger Innendruck

i zul
S = Wandstirke
R, = mittlerer Hiillrohrradius bei 650 °¢
Mit G, , - bestrahlt = 61 kg/mn" bei 650 °C ergibt sich ein
’ . o . 2
P, ol = 450 at und bei 7OQ C mit 66’2 - bestrahlt = 58 kg/mm
ein Pi sul = 430 at.

Nach den bisherigen Kenntnissen ist damit eine Brennelementaus-
legﬁng fiir den dampfgekiihlten Briiter und Inconel 625 mit mittleren
Hiillwandtemperaturen von 650 - 700 °C und 120 at Kihlmitteldruck
durchaus realistisch. Der notwendige Heliuminnendruck von 50 - 70
at wird gegebenenfalls nach weiteren Kenntnissen iiber die Brenn-
stoffstiitzwirkung noch variierbar sein.

Fin Vergleich mit den VerhZltnissen bei 170 at Kilhlmitteldruck
ist Tabelle 4 zu entnehmen. Bei einem Heliumdruck von 110 at

(650 OC) bzw. 130 at (700 °¢) ergibt sich bei 50 at Spaltgasdruck
und 85 bzw. 35 at Brennstoffschwelldruck ein Gesamtinnendruck

aﬁ Ende der Standzeit von 235 bzw. 215 at. Auch bei Wegfall des
Kiihlmitteldrucks wird hier die Streckgrenze nicht liberschritten.
Im Prinzip gilt deshalb das gleiche wie bei 120 at Kihlmittel-
druck, wenn der maximale Spaltgasdruck (50 at) und der Schwell-
druck des Brennstoffs (85 bzw. 35 at) durch entsprechende Brenn-
elementauslegung (Linge des Spaltgasplenums) und Brennstoffpara-
meter (Dichte, Bremnstofftemperatur) in den vorgegebenen Gremzen
bleibt.

Dariiber hinaus ist eine Erhdhung der Hiillrohrtemperatur auf 750 °¢
mit Inconel 625 sicher nur bedingt mdglich, das wird durch den
starken Abfall der Zeitstandkurve bei 750 oC in Fig.,J0 deutlich.
Die Zeilstandfestigkeit von 2 kg/mm2 nach 20 000 h ist sicher
nicht geeignet, Inconel 625 im Dauerbetrieb bei einer mittleren

Hiillrohrtemperatur von 750 °¢ einzusetzen.

Bei der Verwendung von Incoloy 800 als Hiillmaterial fiir den
dampfgekilhlten Briiter sollte auf Grund der geringeren Festigkeit

gegeniiber Inconel 625 die Sicherheitsfrage im Vordergrund stehen.
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Fig.10 Zeitstandfestigkeit von INCONEL 625
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Die zuldssigen maximalen Innendriicke bei Wegfall des AuBendrucks
sind in Tabelle 5 in AbhZngigkeit von der Temperatur aufgetragen.
Danach darf bei 650 bzw. 700 °C der Innandruck am Ende der Stand-
zeit 190 bzﬁ. 180 at nicht ilberschreiten.

Unter Berﬁcksichtigung der Festigkeit und des hohen n-Wertes der
Norton-Beziehung muB man jedoch mit einem Heliuminnendruck von
ca. 100 at rechnen. Genauere Angaben sind in diesem Razhmen nicht
mdglich, da Gléichung (35) mit n = 9 gem#B Tabelle 3 nicht ohne
weiteres 18sbar ist. Man muB sich damit im Augenblick auf allge-
meine Betrachtungen, die jedoch sicher nicht vollig unrealistisch
sind, beschrinken. Unter der Annahme eines maximalen Spaltgasdrucks
von 50 at und eines Schwelldrucks von ebenfalls 50 at als Mittel-
wert fiir 650 und 700 °C wird mit dem Innendruck Pi = 200 at der
zuldssige maximale Innendruck am Ende der Standzeit iiberschritten
(Tabelle 5: 650 °C: 190 at, 700 °C: 180 at).

Da die Streckgrenze von Incoloy 8OO bei 650 %G und 700 °C keine
groBen Unterschiede zeigt, sind die Unterschiede bei diesen Tempe-
raturen nur geringfiigig. Andererseits kann jedoch der Brennstoff-
schwelldruck bel der geringen Hillwandtemperatur und damit Brenn-
stofftemperatur wesentlich groBere Unterschiede zeigen. Hier liegt
auch der groBte Unsicherheitsfaktor bei der ganzen Betrachtung.

Im Gegensatz zur Streckgrenze unterscheidet sich ferner die

20 000 h - Zeitstandfestigkeit nach Fig.9 bei 650 °C (40 at)

und 700 °¢ (25 at) prozentual wesentlich stirker.

Unter Beriicksichtigung des Brennstoffschwellens und der vorgege-
benen Festigkeit ist damit bei Imcdoy 800 eine Entscheidung liber
die Hiilllwandtemperatur - 650 oder 700 °C - im Augenblick nur 7
sehr schwer mdglich. Wahrscheinlich ist die Verwendung von'Iﬁcoloy
800 bei einem Kihlmitteldruck von 120 at nur mit relativ festem |
Brennstoff, d.h. einem Konzept der "halbfesten Hiille", mdglich.
Neben einer niedrigen Brennstoff- und Hillwandtemperatur mufB |

die Hiille ausreichende Festigkeit, aber vor allem gute Duktilit#t
aufweisen, um den wechselgeitigen Verformungen des Brennstoffs
folgen zu kdnnen. Nach den bisherigen Mol-2-Bestrahlungen zeigt
Incoloy 800, im Zegensatz zu allen anderen untersuchten Legie-

rungen, auch tangentiale Dehnungen in der Gr&Benordnung von 3 %.



VIII -~ 28

Nach Versuchen der General Electric Z?9;7, die zum Teil nur Deh-
nungen von kleiner 1 % erhalten, handelt es sich bei den eigenen
Ergebnissen moglicherweise nicht um éine generelle Eigenschaft

von Incoloy 800, das bekanntlich durch geringe Unterschiede in

der Zusammensetzung in den mechanischen Eigenschaften stark beein-
flufit werden kann. Nzhere Angaben sind damit erst nach zyklischen
Beanspruchungen unter Bestrahlung mdglich, die in etwa dem zeit-‘

lichen Verlauf der Bremnstoffveriinderungen enﬁsprechen sollten.

Zusammenfassend 188t sich iiber die Verwendung von Incoloy 800
sagen, daﬁ‘man die maximale Hiillwandtemperatur 600 °C nicht iiber-
‘schreiten sollte und eine Unterstiitzung der Hiille durch den Brenn-
stoff unbedingt erforderlich ist, um den Heliuminnendruck m8glichst

gering zu halten.

5, Zusammenfassung

Nach einer kurzgefaften Darstellung der wichtigsten CGrundlagen
der mechanischen Beanspruchung metallischer Werkstoffe, wurden

die maglichen Hiillrohrbelastungen fir den natrium- und dampfge-
kithlten Brutreaktor getrennt betrachtet.

Die Hauptbeanspruchung der Hiillrohre beim natriumgekiihlten Reak-
tor komﬁt‘vom Innendruck durch die freigesetzten gasfdrmigen
Spaltproéukte und das Schwellen des Brennstoffs. Als Hiilllwerk-
stoffe kommen vor allem austenitische Stdhle in Frage. Da nach

den bisherigen Bestrahlungsversuchen die Bruchdehnungen bei mehraxi-
aler Belastung in der GrédBenordnung von 0,5 % bleiben, muB vor
aliem diéqustigkeit beriicksichtigt werden. Nach den vorgegebenen
Brennelementauslegungsdaten der Na2-Studie sowie den theoretischen
Uberlegungen und experimentellen Ergebnissen muB bei 650 °C Hiill-
wandtemperatur und dem Stahl X8CrNiMoVNb1613 (4988) der Innen-
druck nach 15 000 h Betriebszeit zwischen 180 und 90 at bleiben.
Bei einem maximalen Spaltgasdruck von 70 at und der notwendigen
Sicherheitszugabe darf damit der Brennstoffschwelldruck 50 at
nicht iiberschreiten. Fiir Stihle geringerer Festigkeit, z.B.

Log1 bzw. 4981, muB der maximale Innendruck noch unter dem hier

angegebenen Wert liegen.

Beim Brennelement des dampfgekilhlten Briiters ist das Kriechbeul-
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verhalten der Hiilllrohre eines der wichtigsten Auslegungskriterien.
Nach festigkeitstheoretischen Uberlegungen 1HBt sich die Stand—f
zeit bei einem AuBendruck von 120 - 170 at berechnen. Da die bis-
her bekannten Theorien relativ grer,Upterschiede in der Stand-

zell vermitteln, bedarf es noch der experimentellen Bestdtigung.

ﬁit‘groﬁef Wahrscheinlichkeit wird bei héqhwarmfesténbNickellé;
gierungen, z.B. Inédnel 625; ohne Stﬁtéwirkung’durch den Brenn-
stoff bzw. einen Heliuminnendruck, die erforderliche Standzeit
nicht erreicht. Bei inconel 625 darf fir eine Standzeit von '
20 000 b bei 650 °C der zuldssige AuBendruck nicht hbher als 70 at
und bei 700 °C nicht hoher als 50 at sein. Da die Stiitzwirkung

des Brennstoffs im Temperaturbereich 650 -~ 700 °¢ nahezu unbe~
kannt ist, nuB ein entsprechender Heliuminnendruck vorgesehen
werden. Nach den Ergebnissen der Mol-2-Versuche betfégt der
Berstdruck von bestrahltem Inconel 625 nach 20 000 h und 650 °C
ca. 65 at und bei 700 °¢c 35 at. Der Gesamtinnendruck, zusammen-
gesetzt aus dem Helium~ und Spaltgasdruck sowie dem Sshwelldrubk
des Brennstoffs, sollte damit die vorgegebenen Driicke abziiglich
des Kihlmitteldrucks nicht liberschreiten. Bei 120 at Aubendruck
muB der Innendruck bei 650 °C kleiner als 185 at, bei 700 °C
kleiner als 155 at bleiben, die entsprechenden Werte fiir 170 at
AuBendruck sind dann 235 und 205 at.

Diese Driicke geniigen auch den Sicherheitsanforderungen beim
kurzzeitigen Wegfall des AuBendrucks., Eine Erhdhung der Hiillwand-
temperatur bei Inconel 625 auf 750 oC ist dagegen bei der geringen

. . . 2 .
Zeitstandfestigkeit GE/ZO 006 1 = 2 kg/mm~ nicht empfehlenswert.

Fiir Incoloy 800 muB der Heliuminnendruck noch hdher als bei
Inconel 625 sein. Unter Beriicksichtigung des Spaltgas- und
Brennstoffdrucks wird die notwendige Sicherheitsanforderung am
Ende der Standzeit nicht mehr erfiillt, d.h. der Gesamtinnen-
druck ist hoher als die Streckgrenze des Materials. Fiir das
Konzept der "halbfesten Hiille" sind jedoch noch weitere Versuche
notwendig, vor allem iiber das Verhalten bei zyklischer Beanspru-
chung unter Bestrahlung und Uber den Brennstoffschwelldruck bei
Hiillwandtemperaturen von 600 °C. Erst dann kann iiber die Verwen-
dung von Incoloy 800 als Hiillmaterial im dampfgekiihlten Briiter

entschieden werden.
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Tab.1 Brennelementdaten fir den natriumgekiihlten Prototyp-
Reaktor (nach3) und Eigenschaften des Hiillmaterials
| X 8CrNiMoVNb 1613

Hullmaterial

X8 CrNi MoVNb 1613 [Werkst .Nr4988]

Warmeleitzahl |

0,21 WicmeC

Brennelement

Lange 2675 mm
AuBBendurchmesser 6,0 mm
Wandstdrke - 0,38 mm
Hullwandtemp.:

max.aullen 685 ©°C
nom. auflen 618 ©°C
max. innen 706 °C
nom. innen 635 ©°C

Wadrmeausdehnungszahl | 176-10 / grd.
Gyp~ 650°C 18,3  kg/mm?
Kriechparameter: k | 8 -10713

n | 7,6
E -Modul -650°C 16 500 kg/mm?

Poissonsche Zahl

0,3

Lg = IIIA



Tab.2 Chemische Zusammensetzung und 10 000-0,2%und 05°%-Zeit -
dehngrenzen von austen. Stdhlen (Dehngrenzen nach [51)

Legierungselemente [Gew-%] | 6g2/10 000[kg/mn%] C-?Q5/10000[kg/mr'n2 ]
DIN -Bezeichng. Werkstoff N, C |Cr | Ni (Mo |V | Nb| N |600°C650°C {700°C [600°C 650°C {700°C
X8CrNiMoVND613| 4988 008 16| 13| 1,3/0,7 10|01 17,0 |10,0 | 50 |23,0| 14,0 | 6,3
X8CrNiNb 1613 4961 008/ 16| 13 10 150 | 85 | 40 120,011,011 5,0
X8CrNi’MoNb1616 4981 008 16| 16|18 1,0 77.0 50 100 | 6,0

2¢ - IIIA



Tab.3 Brennelementdaten fur den dampfgekiihlten Bruter und Eigenschaften

der Hillmaterialien INCONEL 625 und INCOLOY 800

Brennelement

Ldnge 2155 mm
AuBendurchmesser 70 mm 3

Hullmaterial INCONEL625| INCOLOY 800
Wandstarke 0,37 mm
, 650°C | 700°C | 650°C | 700°C
Anfangsovalitat 0,01 -002 mm '

" Kriech- :n| 56 L7 89 | 94
max.nominelie parameter - - - -
Hullrohrtemperatur 635 °C - k8- 10714 -10™ 9-107 15-107®
max. Hillrohr temperatur ‘747 oC 6y ,-bestrahlt | 61,0 580 | 26,0 | 24,0
im heiflen Kanal Tk 9

g/mm¢<1
Kuhlmitteldruck D1:170 at
D2: 120 at

€¢ - IIIA



Tab.4 H'Ullmate»riqlbelastUng von INCONEL 625 bei 120 und 170 at Kuhlmittel-

druck
Kihlmit|Stand-|zul.Uber - |Helium- Innendruck |Innendruck [Spalt- |Schwell- |zul Innen -
teldruck| zeit druck druck |bestrahlt gas- druck druck
Mol 2) druck
Catl Ch1l Cat] Cat] max. Lat] max. Lat] [at] [at] Sicherheit) [at]
650°C| 700°C | 650°C | 700°C | 650°C |700°C |650°C |700°C - 650°C |700°C | 650°C| 700°C
120 50 | 70 185 | 155
20000 70 |50 65 | 35 ‘ 50 |85 | 35 |450 430
170 110 | 130 235205

e = IIIA
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Tab.5 Zuldssiger max. Innendruck bei Hiillrohren
aus INCOLOY 800 in Abhangigkeit von der
Temperatur (Neutronendosis: 2-10% n/cm?)

: _ Box s

Pizu, = 15 - Rm

s = 0,37 mm

Rm = 3,31 mm

Temperatur Gy,-bestrahlt | Pi-zulassig

[°C] [kg/mm?] [at]
500 40,0 | 300
550 35,0 260
600 31,0 230
650 26,0 190
700 24,0 180
750 20,0 150
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1. Einleitung

Die folgenden Ausfilhrungen beinhalten diewchemischwphysikalischen
Wechselwirkungen des Kiuhlmittels und des Brennstoffes mit dem Hiill-
werkstoff und zeigen dig Grenzen auf, die nach dem Stand der gegen-
widrtigen Kenntnisse dem Einsatz hochbelasteter Brennelemente ge-

setzt sind.

Bevor die fypischen Wechselwirkungen jedes Kihlmittels getrennt er-
ortert werden, sollen die markantesten Erscheinungen der Metall-
Korrosion gemeinsam fiir Dampf und Natrium aufgezeigt werden. Das
liegt deshalb recht nahe, weil hochlegierte Cr-Ni-StgZhle und Ni-Cr-
Fe-Legierungen sowohl fiir die Dampf- als auch fiir die Natriumkithlung
Verwendung finden und unter den Bedingungen eines schnell zirkulie-
renden Kiihlmittels in technischen Kreislidufen eine Zhnliche Bean-
spruchung erfahren. Es bestehen alsc gewisse Lhnlichkeiten in der
Phinomenologie des Korrosionsangriffes, die wie folgt darzustellen
sind:

Die allgemeine, ebenmdBige Korrosion des Hilllmaterials wirkt sich
nachteilig aus durch Oxidschichtbildung und/oder Abtrag gewisser
Anteile der Wandstiérke zu Lasten des tragenden Querschnitts und

der thermohydraulischen Dimensionierung der Brennelementanordnung
besonders bei langzeitigem Resktoreinsatz.

Die selektive Korrosion bewirkt ein struktur- (korn~ oder korngren-
zen-) spezifisches, nicht gleichmi#Biges Vordringen der Reaktions-
front in das Metallinnere oder auch eine zusammensetzungsspezifi-
sche Diffusion und Reaktion gewisser Legierungsanteile in der Ma-
terialoberfliche unter Schaffung resp. Zuriicklassung von Diffusions-
oder Reaktionszonen verdnderter lLegierungszusammensetzung und ver-
dnderten chemischen und mechanischen Verhaltens der solchermaflen
verdnderten Materialoberfliche.

Produkte dieser allgemeinen und selektiven Oberfliichen~Korrosiocn
fiihren zu Kreislaufablagerungen iiberall dort, wo das Kihlmittel
seine Energie durch Abkiihlung oder Entspannung verliert. Diese
Stoffe fallen dann entsprechend ihrer verminderten Ldslichkeit

aus dem Reaktorkihlmittel aus und kdnnen - wie auch die mecha-
nisch mitgerissenen Anteile -~ zu radioaktiven Abscheidungen, so-

gar zur Kreislaufverstopfungen AnlaB geben.
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Auch seien die lokalen Korrosionsschiden erwdhnt, die besonders an
niedriger legierten Cr-Ni-StdZhlen im Zusammenhang mit temperaturab-
h#ngigen Ausscheidungsvorgingen in den Leglerungen, Verunreini-
gungen im Kilhlmittel und mechanischen Zugspannungen im Material meist
iiber elektrochemische Mechanismen'dér'SpannungskorrOSion auftreten
kOnnen. ‘

Damit sind die wesentlichsten Punkte genannt, nach denen die Wech-
selwirkung der beiden Kihlmittel mit dem Brennelement-Hiillmaterial
im folgenden getrennt besprochen werden sollen.

Da die Zahl der verfiigbaren Informationen ZuBerst beschrénkt ist,
schlieBen sich nur wenige Ausfihrungen iiber die Reaktion von Brenn-
und Spaltstoff mit dem Hilllmaterial an.

2. HeiBdampf-Korrosion von Reaktorwerkstoffen

2.1 Allgemeine HeiBdampf-Korrosion

2.17.1 Allpemeine Betrachtung

Im Gegensatz zu dem unedlen Element Natrium ist Wasserstoff
ein recht edles Element, das mit Sauerstoff unter Bildung von
Wasser und Abgabe einer freien Bildungsenergie 4G von etwa
~ 120 kcal/Mol reagiert. Da der Gewinn freier Bildungsenergie
bei der Oxydation der hier interessierenden Metalle jedoch bei
etwa - 129 bis - 180 kcal/Mol liegt - die Aktivierungsenergie-
schwellevwird durch die der/Oiydation vorgelagerten Adsorptions-
und Chemisorptionsvorginge mit freien Bildungsenergien von mehr als
- 100 kcal/Mol herabgesetzt - vermag Wasser dampf als schwaches
Oxydationsmittel unter Bildung die Reaktionspartner trennender
vOXidschichten zu reagieren.

Darliber hinaus tritt in technischen Dampfkreislufen bei Anwendung
hoher Wasserdampfdrucke, hoher Stromungsgeschwindigkeiten und kon-
tinuierlicher Wasserstoff-Abtrennung durch Kondensatentgasung ein
OxydationsmitteliiberschuBl auf, so daB es nicht zu einer Einstellung
des folgenden Reaktionsgleichgewichtes: Me + H0 == MeO + H,
kommt, sondern zu einer einseitigen Beglinstigung der Metalloxy-
dation. | ’

Doch da die Anderung der freien Fnergie zwar die treibende Kraft
der Oxydationsreaktion darstellt, diese GrdBe aber keine oder nur
wenig Beziehung zur Reaktionsgeschwindigkeit hat, Verlagerh egich
die Probleme der Metall-Korrosion von thermodynamischen zu kineti=-

schen Fragen des Reaktionsablaufes, auf die im folgenden niher
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eingegangen werden soll,

2.1.2 Isotherme HeiBdampf-Korrosion

Die isotherme HeiBdampf-Korrosion der Struktur- und Brennele-
menthiillmaterialien, iiber deren Zusammensetzung im hier interessie-
renden Rahmen die Tabelle 1 Auskunft gibt, fithrt zum Aufbau von
Oxidschichten unterschiedlicher Dicke, Struktur, Zusammensetzung
- und Haftfestigkeit an der metallischen Unterlage. Gemeinsam ist je-
.doch allen Materialien ein Reaktionsablauf, der nach einem reiativ
kurzzeitigen, nicht linearen Ubergangszustand iiber lingere Reaktions~

zeiten durch eine lineare Funktion angendhert werden kann.

A= NI+t [

AW = korrodierte Metallmenge in mg/dm2
Zgwo = durch Schnitt der linearen Funktion mit der Ordinate
extrapolierte Konstante in mg/dm2
kl = Konstante der linearen Reaktionsgeschwindigkeit in
mg/dm2 Monat
t = Reaktionszeit in Monaten

Im Prinzip ist AWO abhingig von der Struktur und Reinheit der Aus-
gangs-Metalloberfliche, auf der die erste oxidische Deckschicht ge-
bildet wird. Die Konstante der linearen Reaktionsgeschwindigkeit
ist abh&ngig von der Reaktionstemperatur gemzZfB der Arrhenius-Be=-
ziehung, von der Kaltverformung der Metalloberfliche sowie von dem
Gittertyp, Molvolumén, Fehlordnung, Haftfestigkeit, der thermodyna-
mischen Stabiliti#t der sich bildenden Oxide und vom Zustand, der

Stromungsgeschwindigkeit und der Qualiti#t des Dampfes.

Nur wenige dieser Parameter sind in schmaler MeBbreite an einer ge-
ringen Zahl von Materialien untersucht worden. Bei den untersuchten
Cr-Ni-St&hlen, einschlieflich Iﬁcoloy-SOO, wurde eine starke Ab-
hdngigkeit wvon der Oberfléchenvorbereitung'Zztj7, eine geringfiigi-
gere vom Sauerstoffgehalt und der Strdmungsgeschwindigkeit und eine
relative Unempfindlichkeit vom Dampfdruck experimentell nachgewie-
sen. Die Korrosion der untersuchten Nickellegierungeﬁ ist weniger

abh@ngig vom OberflZchenzustand, ein Einfluf des Sauerstoffgehaltes
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des Dampfes wurde nicht gefunden /4 /. Der EinfluB des Druckes ist

- noch nicht bekannt.

Als Beispiel sind in Fig.1 die Oxydationskurven /5 7, in Tabelle 2
die Reaktionsgeéchwindigkeiten und die zugehdrigen Konstanten eini-
ger technischer'Heinampf-Legierungen filr zwei verSChiedené'Tempe—
raturen wiedergegeben ZTW;7. Die Figuren 2 und 3 geben den typi-

_ schen Aufbau der Oxidschichten auf Incoloy-800 und Incoﬁe14625 nach

isothermer HeiBdampf-Reaktion wieder /6,7/.

"Im allgemeinen gilt fiir diese Legierungen:
-~ Austenitische Cr-Ni-StZhle bilden dicke, zwei~ bis dreiphasige

und schiitzende Oxidschichten von relativ guter Haftfestigkeit,

- Nickel-Basislegierungen bilden dilnne, einphasige Oxidschichten,
die kleine Metallpartikel einschlieflen und einen horizontalen
Spalt (wohl entlang der Ausgangsoberfliche des Materials) zei-
gen. MeBbare Anteile der Oxidschicht werden an das HeiBdampf-
System verloren und hinterlassen eine, auf der OberfliZche zer-

kliiftete Struktur,

-~ Incoloy-800, das in seiner Legierungszusammensetzung zwischen
den beiden erstgenannten lLegierungstypen stéht, besitzt die
Vorteile beider: eine schiitzende, dreiphasige Oxidschicht mitt-
lerer Dicke und guter Haftfestigkeit 1?3;7. Die Zusammenéetzung
der drei Teilschichten wurde durch RﬁntgenbeugungsanalySe nach
mechanischem Abtrag als aus (dampfseitig beginnend)eC—FeEOB,
Spinelle (Fe3
metallischen Partikeln bestehend erkannt / 6 /.

0y 7 und Nickel/Eisen-Chromspinell) und Cr203 mit

Durch metallographisches Atzen wurden bei allen untersuchten Legie-
rungen in den der Oxidschicht benachbarten, metallischen Rand-
schichten weiBe, strukturlose Zonen gefunden, die durch selektive
Diffusion und Oxydation einiger Legierungselemente, besonders des
Chroms, entstanden waren. Die metallographische Erscheinungsform
und Dicke dieser Diffusionszone wurde fiir Inconel-625 planimetrisch
ermittelt 17847; die éeringe Widerstandskraft gegen erneute Oxyda-

tion nach Entzunderung wurde an Proben des Incoloy-800 nachgewie~

sen 177;7.
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Das Ergebnis der isothermen Vorauswahl von Brennelement-Hiillmateria-
lien 18Rt sich wie folgt zusammenfassen: neben den in der HeiBdampf-
Technologie bewghrten ferritischen und austenitischen rostfreien

- Stdhlen zeigen besonders die nickelhaltigen Legierungen ein ausge-

zeichnetes Verhalten in Heifdampf hdherer Temperatur.

Ganztanders jedoch verh#lt sich die HeifBdampf~-Korrosion desselben
Materials unter den Bedingungen des Wérmetransportes zun kiihlenden,
schnell zirkulierenden Dampf. Eine entscheidende Zunahme des An-
stieges der linearen Funktion (siehe Fig.l4) erfordert eine umfang-~
reiché Erprobung der Materialien unter den speziellen Anwendungs-
bedingungen des Brennelement-Hiillmaterials eines dampfgekiihlten

Reaktors. Davon soll im folgenden Abschnitt die Rede sein.

2.1.3 HeiBdampf-Korrosion unter Warmeiibergang

Im Gegensatz zu den Verh#ltnissen unter isothermen Reaktions-
bedingungen steht die unter WHrmeibergang zum Dampf auf dem Metall
sich ausbildende Oxidschicht unter dem EinfluB sich iiberlagernder
thermischer und mechanischer Spannungen (Fig.5), die durch die
Oxidschichtbildung, den Stromungsdruck des Dampfes und den steilen
Temperaturgradienten in der laminaren Dampfgrenzschicht erzeugt wer-
denvund zum Abplatzen betrdchtlicher Anteile der Oxidschicht im
Verlauf der Langzeitreaktionen filhren 179;7.

Nach einem nicht linearen Kurvenabschnitt tritt erneut ein lineares
Zeitgesetz 175;7, dieses Mzl aber mit einem wesentlich steileren

Tangens als bel vergleichbaren isothermen Bedingungen, auf:

AV = AW+ kit

Im Prinzip besteht, Zhnlich wie unter isothermen Bedingungen, eine
Abhdngigkeit der Reaktionsgeschwindigkeit von der Temperatur ge-
m#f der Arrhenius-Beziehung, vom Dampfzustand, der Kaltverformung
der Materialoberfléche sowie von den physikalischen und chemischen
Eigenschaften der gebildeten Oxide. WZhrend die korrodierte Metall-
menge in Abhdngigkeit von der Reaktionstemperatur mit Hilfe der

folgenden Funktionen errechnet werden kann,
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Incoloy-800 v .
Aw = L48.43 T exp (-5230/T) + 3409-T-t (-10388/T) /107

Inconel~-625 : ‘ : -
AW = 2b427 exp (~3073/T) + --1.07-106 t exp (-9944/T) /117
mit AW = korrodierte Metallmenge in mg/dm2
T = absolute Temperatur in °k
t = Reaktionszeit in Monaten

ist eine AbhEngigkeit von der Kaltverformung - der Matefialoberfléche
nur gualitativ nachgewiesen worden.zf31_;7. Unerprobt blieb bislang
die Abhingigkeit vom Dampfdruck, von der GrdBe des Wérmeﬁbergangs
sowie von der Reinheit des HeiBdampfes hingichtlich Gasgehalt uﬁd

Spurenverunreinigungen nach technischer Dampferzeugung.

Das lineare Zeiigesetz tritt, beglinstigt durch die Bildung pordser
Schichtsfrukturen, gelegentliich aber auch bei kompakten Schichten
1?3%;7, bei einer geschwindigkeitsbestimmenden Phasengrenzreaktion
an der Phasengrenze Metall/Oxid oder Oxid/gasfarmiges Oxydations—
mittel auf. Im vorliegenden Fall scheint unter der Einwirkung me-
chanischer Spannungen die pordse Struktur durch Entstehen, Verhei-
len und Wiederentstehen von Schichtdefekten aufrecht‘erhalteﬁ zu
werden, doch ist die geschwindigkeitsbestimmende Phasengrenzrezk-
tion nicht bekannt. Die abplatzenden Metalloxide werden im Dampf-
strom fortgerissen, zum Teil im Dampfsystem (Rohrleitungen, Ventile,
Turbine usw.) abgelagert, zum groBten Teil aber aus dem Dampfkonden-

sat entfernt.

Die Fig.6 zeigt den zeitlichen Verlauf der HeiBdampf-Korrosion unter
Wirmeiibergang von Incoloy-800 und Inconel-625. Die besonders gute
Korrosionsbestindigkeit des Inconel-625 wird deutlich bei Extra-~
polationen auf eine Reaktionszeit von 3 Jahren bei 704°C»Oberf1§chen-
temperatur: fir Incoloy-800 wird ein mittlerer Metallverlust von

3140 mg/dm2 2 Lo p Wandstérke, fiir Inconel-625 von 1491 mg;/dm2 219 m
berechnet Z?b,{i7 '

Die Fig.7 1aBt erkennen, daB es nicht zu einem Aufbau einer, den
Warmelibergang behindernden, dicken Oxidschicht im Laufe der bisher

untersuchten Versuchszeit kommt, da sich mit einer vergleichbaren
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Geschwindigkeit neben der Korrosion ein stdndiger Verlust der Oxid-
schicht an das HeiBdampf-System vollzieht /5,11/.

Die Fig.8 und 9 zeigen reprisentative mikroskopische Aufnahmen der
Materialoberfliichen von Incoloy-800 Zf?{;7 und Inconel-625 zf71;7
nach mehrtausendstﬁndigen Korrosionsversuchen. Die Oxidschichten
sind diinn und durchdringen, besonders im Fall des Inconel-625,
recht ungleichméfig das metallische Gefiige der Hiillrohroberfliche.
Durch metallographisches Atzen wurden auch bei den unter Wirmeliber-
gang kor:odierten Materialien untefhalb der Oxidschichten Zonen lo-
kaler Zusammensetzungsunterschiede (ﬁiffusionsZonen) sichtbar ge-
macht. Quantitative Untersuchungen mit der Mikrosonde ﬁnd‘R6ntgeh-
fluoreszexz ZTW&;7 zeigen, dal - widhrend sich die Metalle Eisen
und Nickel anreichern -~ aus dén beiden untersuchten Legierungen
Incoloy-800 und Inconel-625 vor allem Chrom selektiv herausoxydierte
und zum Aufbau der Oxidschicht unverhﬁltnisméﬁig stark beitrug. Die
Ausmessung der Konzentrationsprofile in der Metalloberfliche nach
der Korrosionsreaktion erlaubt bei bekanntem Metallverlust'und be-
kannter Zusammensetzung des haftfesten Oxides eine quantitative
Berechnung der Zusammensetzung des Oxides vorzunehmen, das an das
HeiBdampf~System verloren wurde. Auch konnten Berechnungen iiber den
dynamischen Gleichgewichtszustand der Diffusionszone im Verlauf

langzeitiger Korrosionsreaktionen durchgefilhrt werden Zﬁ3,1£7.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB aus dem Kreis der
untersuchten technischen Legierungen Inconel-625 als favorisiertes
Material der Gruppe der Nickellegierungen, Incoloy-800 als bestes
Material unter den hochlegierten Cr-Ni~Stdhlen zur Anwendung als
Brennelement-Hiillmaterial fiir die thermische oder thermisch-schnelle
Dampfiiberhitzung hervorgegangen sind und die notwendigen Voraus-
setzungen erfiilllen, ernsthaft zur Verwendung als Hﬁllmaterial fiir

einen dampfgekiihlten schnellen Brutreaktor erprobt zu werden.

2.1.4 HeiBdampf-Korrosion unter Wirmeiibergang und Bestrahlung

; Nur wenige Brgebnisse stehen zur Beurteilung der Frage zur
Verfigung, welchen Einflufl ein thermischer Neutronenflufl auf den
Ablauf der HeifBdampf-Korrosion unter Warmelibergang ausiibt. Eine

quantitative Aussage kdnnte ein Vergleich der EVESR-Nachbestrah-
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lungsuntersuchungen mit den bei der General Electric durchgefiihr-
ten out-of-pile HeiBldampf-Korrosionsversuchen unter Wérmeﬁbérggng
erbringen, da die Reaktorbetriebsbedingungen -~ mit Ausnahme des
NeutronenfluBes - weitgehend den Kreislaufbedingungen entspfachen.
Da aber ein méhrhundertfacher Wechsel der Betriebsbedingungen gele-
gentlich der Abschaltungen, des Anfahrens und der Lasfwechsel‘auf~
trat, der die Gesamtzeit der Hochtemperaturbelastung der Brennele-
mente zwar verminderte, doch in unkontrollierbarem MaBe die ther-
misch-mechanischen Ubergangszusténde beeinfluBte, unter denen die
Oxidschichten von den OberfliZchen der Brennélémente abplatzen und
die Korrosion beglinstigen, sind diese Ergebnisse des etwé 3=-jédhri-
gen Reaktorbetriebes (mit entsprechend reduzierter Verfiigbarkeit)

nur halbquantitativ verwendbar.

Die EVESR-Nachbestrahlungsuntersuchungen ergaben im Fall der niédrig
belasteten Mark II - Elemente mit maximaler Oberfléchentemperatur
von 730-750°C und den Hiillmaterialien 304 ss, 310 ss, Incoloy-800
und Inconel-600 eine durch Korrosion oxydierte und in der Zusammen~
setzung lokal verdnderte Wandstdrke von insgesamt 25-50 Pe Die HeiB-~
dampf-~Korrosion der hoher belasteten Mark III - Elemente mit maxi-
malen Oberflichentemperaturen von 760-770°C und dem Hiullwerkstoff
Incoloy-800 betrug einschlieBlich aller Randeffekte weniger als

25 p /15 7.

Die BExtrapolationen aus den out-of-pile Korrosionsversuchen unter
Wermelibergang erwiesen sich damit -~ grob gesprochen =~ im wesent-
lichen als richtig. Doch sollten in Zukunft alle Moglichkeiten wahr-
genommen werden, weitere Ergebnisse der HeifBdampf-Korrosion im
schnellen und thermischen NeutronenfluB an Brennelement-Hiillmaterial

zu erarbeiten.

2.2 Lokale Heifldampf=Korrosion

2.2.1 Spannungskorrosion auberhalb des Reaktors
In Autoklaven - / 16 / resp. Kreislauf - Versuchen Z?37;7

ist die Moglichkeit gezeigt worden, unter Zusatz chemischer Verun-

reinigungen und/oder hohen mechanischen Zugspannungen in der Dampf-

atmosphére trans- oder meist interkristalline Spannungskorrosions-
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‘schiden. an HeiBdampfmaterialien zu erzielen., Betroffen waren davon
bislang die wesentlichen Werkstoffe mit Ausnahme der matrixhirtenden
Mo~ und Nb-haltigen Nickellegierungen wie Inconel-625, Inconel-718
etc, Bisher ist es jedoch nicht gelungen, eindeutig zwischen chemisch
beglinstigten Spannungsschiden und spannungsbeglinstigtem chemischem
Angriff zu unterscheiden und den Bereich kritischer Materialbean-
spruchung hinsichtlich der Parameter Spannung und Chlorid-Konzentra-

tion schirfer aufzuzeigen;

2.2.2 Spannungskorrosion im HeiBdampf-Reaktor
Aus den Erfahrungen des SADE- und ESADE-Versuchskreislaufes

im VBWR der Geheral Electric, in denen zahlreiche Spannungskorro-
sionsschiden auftraten ZT38;7, lernte maﬁ, daB nur extreme Wasser-
reinigung einen durch Brennelementschiden ungestdrten Reaktorbetrieb
garantieren kann. Entsprechende Vorkehrungen (siehe Tabelle 3) wur-.
den wihrend der 3jshrigen Betriebszeit des EVESR getroffen und da-
mit erreicht, daB sich nur an zwei Stdben aus kommerziellem 304 ss
der 508 Stdbe umfassenden Beladung Spannungskorrosionssch&den er-
eigneten. An keinem der iibrigen wurden lokale Korrosionsschiden,
auch nicht im Entstehen, gefunden. Selbst diinne Abscheidungen von
Verunreingungen, besonders entlang der Abstandshalterdrizhte, die
sich wohl meist aus Silikaten zusammensetzten, beglinstigten keines-

falls Spannungskorrosionsschiden.

Die Forderung, die Materialentwicklung, Brennelement-Entwurf und
Reaktorbetrieb bei der Entwicklung und Anwendung eines Brennele-
mentes filir einen dampfgekilhlten Brutreaktor zu erfiillen haben, kann

wie folgt ausgesprochen werden:

- es sind Legierungen zu entwickeln, die unter einer normalen Zug-
spannung in der Hiillrohroberfliche lokale Konzentration von Ver-
unreinigungen (z.B. an Abstandshalterdrzhten oder Turbulanz-

férderern) schadlos widerstehen,

-~ es sind Reaktorbetriebsbedingungen einzustellen, beli denen der
Brennelement~Werkstoff aulerhaldb seines kritischen Bereiches
der Einwirkung chemischer Verunreinigungen und mechanischer

Zugspannungen zum Einsatz kommt.
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2.3 Zusammenfassung und Aufgabenstellung

In out-of-pile Kreislaufversuchen und im EVESR wurde der_Ein-
satz einer Vielzahl von Materialien unter den Bedingungen der ther-
mischen Dampfiiberhitzung erfolgreich demonstrirt. Bei diesen Unter-
‘suchungen wurden aber folgende, fiir einen dampfgekilhlten Schnellen
Brutreaktor spezifischen Belastungen des Brennelement-Hiillmaterials

nicht verifiziert:

-~ Verwendung eines Hiillrohres geringen Durchmessers (etwa 7 mm)
aus einem hochnickelhaltigen Werkstoff (wie Inconel-625) bei -
Verwendung spezieller Abstandshaler (Rippenrohre) und den Wirme-

iibergang verbessernden Oberflichengeometrien,

~ Einsatz unter Oberflichentemperaturen von etwa 700-75000, einem
WarmefluB von 160~200 W/cmZ, einem Dampfdruck von 150-180 atm
und einem durch den hohen AuBendruck bedingten speziellen Span-

nungszustand der Brennelement-Hiille,

- Uverhitzung bei technischer Dampferzeugung durch direkten Wirme-

iibergang und Kondensatverdampfung,
- TEinsatz im schnellen NeutronenfluB bis zu hSchsten Abbrinden.
MaBstdblich out-of-pile und in-~pile Versuche, mit besonderem Augen-
merk auf die HeiBdampf-Korrosion, .sind deshalb im Rzhmen der Hill-

materialentwicklung fiir einen dampfgekiihlten Schnellen Brutreaktor

weiterhin erforderlich.

3, Natrium-Korrosion von Reaktorwerkstoffen

3.1 - Allgemeine Natrium-Korrosion

3.1.1 Allgemeine Betrachtungv

Das oberhalb einer Temperatur von 97,760 flissige Metall-~
Natrium dient der Reaktortechnologie als Kihlmittel, mit Vorteil
zur Abfuhr groBer Wirmemengen aus einem Reaktorcore hoher Leistungs-
dichte. Wegen seiher Eigenschaft als starkes Reduktionsmittel und

einer nur sehr geringen Loslichkeit der Beh#lter- und Brennelement-

Hﬁllmaterialien aus Legierungen des Eisehs, Chroms und Nickels bei
Arbeitstemperatur 1#Rt sich der chemische Korrosionsangriff, des-

sen Mechanismus und Ausmall in Abhingigkeit von verschiedenen
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Reaktor-Betriebsbedingungen im folgenden aufgezeigt werden .-sollen,

in ertrdglichen Grenzen halten.

 Die Flﬁssigmetall~Korrosion resultiert einerseits aus Diffg?enzen
-des chemisachen Potentials zwischen flﬁssigem und festem Metall und
andererseits aus der chemischen Reaktion der Oberflache.desvfesten
Metallesmmit dem flﬁssigen Metall und seinen Verunreinigungen. Der
erste, rein physikalische Mechanismus wird wie folgt beschrieben
(Fig.10): '

1. In einem isothermen System, das ein festes Metall in Kontakt
mit einem fliissigen Metall enthdlt, existiert solange eine Dif-
ferenz des chemischen Potentials als treibende Kraft der Aufls-
sung des festen Metalles bis sich das Fliissigmetall nach MafB-
gabe der temperaturabhingigen Lslichkeit mit dem festen Metall
sattigt und sich ein Gleichgewichtszustand zwischen Aufldgsung

und Abscheidung einstellt.

2. Dieser Gleichgewichtszustand kann wie folgt gestdrt werden:

- durch Aufﬁreten-von,Temperaturdifferenzen im Fest-Flissig-
metallﬁSyétem, die im Bereich hdherer Temperaturen éiné vers
stérkte Lasliéhkeit des festen Metalles im Natrium, im Be-
‘reich niederer Temperaturen eine verminderte L&slichkeit -

und Abscheidung zur Folge haben,

~  bei isothermem Eihsatz von zwel festen Metallen unterschied-
licher Zusammeasetzung im Natrium, ~wobei die 18slichen Antei-
le dés‘eiﬂen Metalles unter Bilddhg von Legierungen, Ablage-
rungsverbindungen oder Oberflichen-Diffusionsschichten mit

dem anderen Metall reagieren,:

In beiden Fé11eﬂqummt es zu einer verstirkten AuflSsung von
Metallen, die‘Sich im ersten Fall bei Srtlichen Temperaturdiffe-
renzen in Ngtriumkreislaufen laufend vollzieht (thermischer Mas-
sentransport), die im zweiten Fall erst dann zum Stillstand kommt,
wenn dieHkonzentrationsabhéngigg Potentialdifferenz zwischen. |
den beiden festen Metallgn'gbgébaﬁt ist, d.h. durch Abscheidung
und Verbindungsbildung mit dem zweiten Metall schlieBlich
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beide Metalle dasselbe Oberflichenpotential gegeniiber Natrium hin-
sichtlich des nunmehr gemeinsamen Pariners besitzen. Eine so ent-
standene Legierungsschicht kann als Diffusionshindernis wirken
und den Massentransport im Laufe der Zeit zum Stillstand bringen
ZTH9;7' Das sind die Bedingungen des konzentrationsabhiingigen
chemischen Massentransportes wie er in Natrium-Kreisliufen bei
Verwendung 2z.B. von ferritischen und austenitischen Anlageteilen
auftritt. Dabei "entkohlen" die Ferrite, wihrend die Austenite

Ygufkohlen',

Die chemische Reaktion des Natriums und seiner Verunreinigungen
mit den exponierten Metalloberflichen kann gemiB der Anderung
der freien Bildungsenergie aus Reduktions- und Oxydationsvor-
gédngen bestehen. So ist es unterhalb 700°C thermodynamisch mbg-
lich /20 7:
« mit Natrium die Oxide des Eisens, des Nickels und des Chroms
zu reduzieren,
~ mit Natriumoxid die Metalle Vanadin, Niob, Titan, Zirkon und
Uran zu oxydieren,.
Beide Vorginge konnen sich unter Korrosion der Materialober-
fldche vollziehen. Doch sind wegen der undefinierten Aktivitdt
des gelBsten Sauerstoffes, der Bildung intermedidrer Natrium-
oxid-Metall-Oxid~Komplexe und des heterogenen Aufbaus des Sys-
tems Legierung/Fliissigmetall diese Reaktionen noch weitgehend
unerforscht. Das ist verstédndlich, da das, was sich dem Experi-
mentator als Korrosion in einem technischen Fliissigmetall-Kithl~
kreislauf zeigt, eine Uberlagerung der gesamten obengenannten
Erscheinungen physikalischer und chemischer Art in einem System
aus verschiedenen, kompliziert aufgebauten Legierungen bei unter-
schiedlicher Betriebstemperatur'und dem Fliissigmetall mit ver-

schiedenen Verunreinigungsgehalten darstellt.

Gesichert ist vom Mechanismus der Korrosionsreaktion, daBl es
mindestens wdhrend der ersten Phase zur Ausbildung einer mehr
oder wenig haftfesten Oxidschicht (unter Gewichtszunszhme) kommt,
die abgeldst wird von zuerst selektiver, spidter (nach Einstel-

lung eines Diffusionsprofiles in der Materialoberfliiche) von

gleichgewichtskonzentrationsbestimmter Materialaufldsung (unter
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Gewichtsabnahme) in den heiBen Zonen des Kreislaufsystems und
fiir den Fall stark temperaturabhingiger LOslichkeit einer Ab-

scheidung in den weniger heiBen Bereichen.

3.1.2 Isotherme Natrium-Korrosion

MaBfistd@bliche Versuche zur Auswahl geeigneter Struktur- und

' Brennelément-Hﬁllmaterialien werden in technischen KreislZufen
durchgefilhrt. Ohne auf spezielle Fragen ihres Entwurfes, Baues oder
Betriebes eingehenlzu kdnnen, soll ganz allgemeinzfestgestellt wer=-
den, daB in jedem Fall die erzielten Ergebnisse anlagespezifisch
sind, und daf zu ihrem Verstdndnis mindestens die folgenden Betriebs-
grofen bekannt sein miissen:

1. Maximale Temperatur des Kreislaufsystems

2. Maximale Temperaturdifferenz zwischen heiBer und kalter Zone

‘des Kreislaufsystens

Stromungsgeschwindigkeit des Natriums in den Teststrecken
Verunreinigungs- besonders Sauerstoffgehalt des Natriums

. Legierungszusammensetzung der verwendeten Kreislaufmaterialien

oN 1

Legierungszusammensetzung und Position der Probematerialien.

Als Kreislaufmaterialien ktnnen die in Tabelle 4 aufgezeigten nie-
drig legierten, ferritischen Materialien in den Zonen niederer Tem-
peratur dann eingesetzt werden, wenn es gelingt, den Kohlenstoff-
gehalt mittels Niob, Vanadin oder Titan zu sﬁabilisieren,'um da=-

mit den Massentransport in die heilen Zonen zum austenitischen
Material zu unterbinden. Die Korrosion dieser ferritischen Materia-
lien bleibt nach anfinglicher Chrom- und Mangan-Verarmung / 21 7
der Materialoberfliiche auf einen dynamischen Gleichgewichtszustand:
beschrénkt, in dem, neben Eisen,Chrom nur noch gem&@B seiner Diffusion

£
durch die verarmte Zone von etwa 12 u Dicke in ILdsung geht.

Als Kreislaufmaterialien fiir die bei hoheren Betriebstemperaturen
arbeitenden Teile des Kreislaufes werden im allgemeinen austeniti-
sche Chrom-Nickel-Stihle (Tabelle 4) verwendet. Ihre Erprobung als
Kreislauf- und besonders als Brennelement-Hiillmaterial nimmt den
breitesten Raum in der Literatur ein. Zum quantitativen Versténdnis

der Abhéngigkeit des thermischen Massentransportes von der absoluten
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Hohe der Temperatur bei gegebener Temperaturdifferenz werden in
Fig.11 fiir Cr-Ni-St&Zhle und Nickelbasislegierungen Ergebnisse wie-
dergegeben, die deVan 1722;7 beim 1000stiindigen Betrieb von Kreis-
ldufen aus jeweils nur einem Material, jedoch bei Anwendung einer
Reihe verschiedener Materialien im Versuchsprogramm, erarbeitete.
Sie zeigen ein gutes Verhalten der austenitischen Chrom-Nickel-
Stdhle, doch bei hochnickelhaltigen Legierungen die starke Tendensz,
in den heiflen Zonen in Ldsung zu gehen und sich in den k#ltesten

wieder abzuscheiden.

Knnlich sind die Ergebnisse von Thorley und Tyzak / 23 /, die

unter scharfen Bedingungen eines technischen Kreislaufes aus auste-
nitischem Stahl bei hohen Sauerstoffgehalten und Natrium-Sterungs—
geschwindigkeiten etwa dem Nickelgehalt proportionale Korrosionsge-
schwindigkeiten, insbesondere der technischen Nickellegierungen,
fanden, Die in Fig.12 aufgefiihrten Werte lassen erkennen, daBl -
trotz geringerer Festigkeit - austenitische Chrom-Nickel-Stghle
mit Vorzug als Brennelement-Hiillmaterial in Natrium bis zu Tempe=-
raturen von 650°C eingesetzt werden. Das bestHtigen auch die weite-
ren Untersuchungen der Autoren, in denen Korrosionsresultate auste-
nitischer Cr-Ni-St#hle, die unter vergleichbaren Bedingungen erarbei-

tet wurden, in einer Kurvendarstellung zusammengefafBt sind.

Die Fig.13 zeigt, daB die Natriumkorrosion dieser Materialklasse unter
den besagten, verschirften Bedingungen durchweg bei BS-EO)u/Jahr liegt
und, wie im weiteren dargelegt wird, sich durch Reinigung des Natriums
auf 10-15 ppm Sauerstoff auf etwa 14-35’p/5ahr herabdriicken 1#Bt.

Die Korrosion der Cr-Ni-Stihle in fliissigem Natrium verlZuft iiber
folgenden Mechanismus: zuerst bildet sich unter geringfiigiger Ge-
wichtszunahme ein griin-schwarzer Oxidfilm aus, dess=sn Zusammenset-
> erkannt wurde ZT?&;7.
Dieser Vorgang hat eine Chromverarmung der Oberfliche zur Folge.

zung als die eines Natriumchromat(III)-NaCrO

Im nschsten Schritt wird diese Chromat-Schicht abgeldst und aus
der bloBen Metalloberfliche Nickel herausgelSst bis die Zusammen-
setzung und Struktur des Gefiiges ferritisch ist. Diese Umwandlung
kann an Hand der Fig.14 leicht verstanden werden. Erst bei einem

Eisengehalt der Metalloberfliche von etwa 90 % ist ein Gleichge=
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wichtszustand eingestellt, der alle Charakteristiken der Korrosion
eines ferritischen Materials (wie z.B. 2 1/k Cr - 1 Mo) /23 7 zeigt.

Parallel zu diesen‘selektiven.Auflasungs- und’Strukturumwandlungséro-
zessen in der Materialoberfliche kann, wie es zum Beispiel die General
Electric beschreibt ZT??#?} eine Aufkohlungrdurch Kohlenstofftrans-
port eintreten: von einem unstabilisierten 273/4 Cr - 1 Mo in der
k&lteren Zone des Kreislaufes wurde Kohlenstoff wihrend etwa 2800
Stunden bei 650°C und 1 m/sec Stromungsgeschwindigkeit auf die Ober-
fléiche eines 316 ss in der heiBen Zone transportiert und dort in

Form von karbidischen Ausscheidungen unterhalb der ferritischen
Gleichgewichtszone inter- und intrakristallin im austenitischen Ge-
fiige bis in eine Tiefe von 50 p abgeschieden. Systematische Versuche,
die sichhauptséchlich mit dem EinfluB dieses Kohlenstofftransportes
auf die Festigkeit und die Dehnung des betroffenen Materials be-
schéftigen; sind auch in anderen Laboratorien im Gange und kdnnen

in der Literatur verfolgt werden / 25 /.

Der EinfluB der Temperatur auf die Reaktionsgeschwindigkeit in Natrium
wurde im Bereich hGherer Sauerstoffgehalte und bei Temperaturen von
450-72500 filr austenitische Chrom=Nickel-StZhle von Thorley und Tyzak
1?21;7 wie folgt beschrieben:

-6 . 17500
k = 2,3 x 10 exp (___ﬁ’i‘—-)
k = Reaktionsgeschwindigkeit in cm/sec
T = absolute Temperatur in °k

Diese Autoren beschrieben die Abhingigkeit des Metallverlustes von
der Sauerstoffkonzentration als linear bei 65000. Daher erniedrigt
die Absenkung des Sauerstoffgehaltes im Natrium von 25 auf 10 ppm

die Reaktionsgeschwindigkeit praktisch um den Faktor 2 (Fig.15).

Eine lineare Zunahme der Korrosionsgeschwindigkeit wurde bei Erho-
hung der Stromungsgeschwindigkeit des Natriums bis zu 3 m/sec ge-
funden. Nach einem Wendepunkt im Gebiet zwischen 3-5 m/sec wird sie
vunabhéngig von der Stromungsgeschwindigkeit (Fig.16). Nach Weeks
[ 24 7 scheint es so, als ob die Na,0-Zudiffusion im Natrium zur
Metalloberfliche mit nachfolgender Komplexbildung FeO (NaZO)2 und




1K 17

Aufldsung der geschwindigkeitsbestimmende.Reaktionsschritt ist. Bei
hohen Natrium-Strdmungsgeschwindigkeiten wird diese oberflichliche
Reaktionszone immer dinner und damit die Reaktionsgeschwindigkeit

unabhiingig von der Stromungsgeschwindigkeit.

Die General Electric ZT21;7 fahte den EinfluB der in den vorherge-
heﬁden Abschnitten diskutierten Parameter in einer Formel zusammen,
die fiir Ferrite und Austenite die Korrosionsgeschwindigkeit unter
den Bedingungen des dynamischen Gleichgewichtszustandes nach dem

Auftreten einer ferritischen Oberflichenschicht wie folgt darstellt:

13,300
T+273

tm——

_ 0.884 1.156
=V C e 5 ooy

.2 + 2.26
o} i

k xp 12.845 - - 0.00676

"k = Aufldsungsgeschwindigkeit in mg/dmZ-Monat

Y = Natrium-Stromungsgeschwindigkeit in ft/sec
C. = Sauerstoff-Konzentration im Natrium in ppm
= Zeit in Monaten

Probentemperatur °¢

w3 O
i

= Entfernuag vom EinlaR zu einer gegebenen isothermen
und geschwindigkeitskonstanten Zone
D

i

hydraulischer Durchmesser

Die Konstanten wurden aus 25 VersuchslHufen, die eine ganze Spanne
von unterschiedlichen Betriebsbedingungen abdeckten, statistisch

bverechnet.

Ganz im Gegensatz zu der Korrosion der austenitischen Cr-Ni-St#hle
wurde in einem MeBbereich von «10~25 ppm Sauerstoff und 2-13 m/sec
fiir die Nickelbasislegierung Nimonic 80 A eine Unabhingigkeit der
Reaktionsgeschwindigkeit von der Sauerstoffkonzentration und =
wie Fig.17 zeigt =~ eine lineare Abhingigkeit von der Stromungs-
geschwindigkeit gefunden 1726;7; Das wird mit diffusionsbestimmter
Materialauflosung ohne Bildung von komplexen Natrium-Nickel-Oxiden
begriindet. Dieser Befund ist fiir den Einsatz von Nickelbasislegie-
rungen besonders nachteilig, weil weder durch bessere Natriumreini-
gung eine hdhere Materialbestdndigkeit erzielt werden kann, noch
aus Griinden der Warmeabfuhr aus dem Reaktorcore durch Absenkung der

Natrium-Stromungsgeschwindigkeit erreicht werden sollte.
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Zahlreiche bindre und tern#re Vanadin-Legierungen sind aus Griinden
ihrer groBien Festigkeit, geringen Strahlenversprddung und ihres
niederen Einfangquerschnittes im schnellen NeutronenfluB im MaBstab
von Versuchsschmelzen hergestellt und der Natriumkorrosion unter-
worfen worden 127,28,227. Die Resultate zeigen unter anderem, daB

die Korrosion stark vom Sauerstoffgehalt des Natriums abhéingig ist
und bislang nur bei griindlicher Reinigung des Natriums auf < 10 ppn
(das entspricht einer sehr guten Kaltfallen- oder einer durchschnitt-
lichen HeiBfallen-Reinigung technischer Kreisliufe) in ertriglichen
Grenzen gehalten werden kann. Interessante Fortschritte sind hier

zu erwarten.

3.1.3 Natrium-Korrosion unter Wirmelibergang

In den bisherigen Versuchen war das zu untersuchende Probe-
material in Kreisldufen unter isothermen Bedingungen, durch das

zirkulierende Natrium erwsrmt, korrodiert worden.

Die General Electric 1721;7 hi#lt es zur Entwicklung ihrer groflen
schnellen Reaktoren fiir notwendig, das Hiillmaterial im maBstdblichen
WarmefluB dem Natrium zu exponieren. Zur Durchfilhrung solcher Ver-
suche sind eine Graphitstab~-Induktionsheizung und ein Elektronen-
bombardement vorgesehen. Bei Wirmefliissen von 300 W/cm2 rechnet man
mit Temperaturspriingen von 40-50°C iiber die Hiillmaterialwandung,

mit Zhnlichen Werten von der Hilllmaterialoberfliiche zum Hauptstronm
des Natriums und befirchtet deshalb zusiitzliche Effekte auf das

Materialverhalten, vor allem eine verstidrkte Korrosion.

3.2 Interkristalline Korrosion in Natrium

Die General Electric / 21_/ berichtete von einem Schaden durch
interkristalline Korrosion, der nach 30 000 Betriebsstunden bel
65000 in Rohrleitungen eines Natriumkreislaufes bis in eine Tiefe
von 180 ju zwischen der letzten heiBen Teststrecke und dem ersten
Kilhler auftrat. Die Art des Schadens wurde wegen seiner Bedeutung

bei der Anwendung diinnwandigem Hiillmaterials genauer -untersucht.

Die Kombination einer Korrosinnsschicht“auS“NaZO und NaQH, die
sich durch Luft-Rlickdiffusion in das Schutzgas gebildet hatte,

die Gegenwart thermischer Spannungen und erhdhter Temperatur
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wihrend der Vorheiz- und Anfahrzeit schufen glinstige Bedingungen
flir das Auftreten eines solchen Schadens. Spannungskorrosionsunter-
suchungen in Natrium an vorgespannten Rohrproben béi'verschiedenen

Sauerstoff-Konzentrationen sind im Gange.

L, Hiillmaterial-Brennstoff-Reaktion

Zwischen Brennstoff und Hullmaterlal kann es unter den Bedlngungen
des Reaktorbetriebes zu folgenden Wechselwlrkungen kommen :

Wasser, Kohlenstoff-Verbindungen, Halogene, Oxide, Jodlde und
fliichtige Spaltiprodukte konnen zur 1nneren OberflHche des Hilllmate-
rials transportiert werden und dort in eine Korrosionsreaktion ein-
treten, ‘
Brenn- und Spaltstoffe konnen unter Stdrung der Kornstruktur und Be-
ginstigung von Ausscheidungsvorgéngen in dag/Hﬁllmaterial eindif-
fundieren. L R

Nur wenige Publikationen liegen vor, um quantitative Aussagen zu
machen. Untersuchungen der General Electric 151,397 ergaben an
Brennelement-Stiben aus 304 ss und 347 ss mitrUOZ-PuOZ-Brennstoff
nach einem Abbrand von maximal 99 000 MWD/T bei 680°C Oberflichen-
temperatur, daB das AusmaB einer allgemeinen Oberflichenreaktion
eine Tiefe von 25 P nicht ﬁberschritt, und daf lokale Ausscheidungen
in oder in Nachbarschaft von Korngrenzen als M23C6 und Korngrenzen-
verdnderungen bis in eine Srtliche Tiefe von 75‘p erfolgten.

Diese Befunde treffen nicht fiir alle Stdbe und an Schadenstellen
nicht fiir den gesamten Umfang eines Stabquerschnittes zu und

sind nach den bisherigen Versuchen keine eindeutige Funktion des
Abbrandes. ‘ ‘

5. SchluBbetrachtung

Natrium : A _ B
Die Anwendung von austenitischen Stihlen als Brennelement—Hﬁllmate-

rial in technisch reinem Natrium bis zu 6SO°C ist unter der Voraus-
setzung ertriglicher Strahlenversprdodung und unterdriickten Kohlen-

stoff-Transportes m8glich. Natrium-Korrosionsversuche unter Wiarme-
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iibergang sollten diese Aussage bestdtigen. Bei hBheren Natriums
temperaturen als 65000 haben weder die austenitischen Stihle noch

die Nickelbasislegierungen die notwendige XKorrosionsbestindigkeit.

Die Anwendung von Legierungen hochschmelzender Metalle)wie Vanadin,
mit verbesserten Festigkeitseigenschaften und geringerer Strahlen-
versprddung ist grundsfitzlich oberhalb dieser Temperaturgrenze mdg-
lich, wenn es gelingt, die Konzentration von Natriumverunreinigungen
in technischen Systemen spiirbar abzusenken, aufrechtzuerhalten und
zu messen. ’

Es ist also die noch ungeniigende Reinheit des Natriums, die-die

Anwendung hoherer Arbeitstemperaﬁﬁren gegenwédrtig beschrinkt.

HeifBdampf

In Heifdampf erscheinen =~ trotz fehlender Erfahrung unter den Be-
dingungen hoher Oberfléchenbelastung - hochlegierte Cr-Ni-Stdhle
und Nickelbasislegierungen mit ZusHtzen von Molybdin, Wolfram und
Niob zuverldssig genug, dal out-of-pile und in-pile Langzeitver-
suche unter den versch8rften Bedingungen des schnellen Brutreaktors
vorbereitet und Reaktgrentwﬁrfe auf dieser Grundlage durchgefilhrt

werden.

Die M&glichkeiten, noch hohere Festigkeiten durch Modifikation vor-
handenen Materials oder durch den Ubergang auf eine ander Material-

basis zu erzielen, scheinen beschrénkt zu sein,

Doch kann zuversichtlich erwartet werden, daB Korrosions- und Festig—
keitsforderungen von Nickelbasislegierungen erfiillt werden, wenﬁ‘es
gelingt, durch'Anwendung turbulenz- und quervermischungsfSrdernder
Oberfléchengeometrien eine Absenkung der Oberfléchentemperatuj’bei

unverindertem Nutzeffekt zu erzielen.

Hillmaterial-Brennstoff ,
Die Vertrdglichkeit des UOZ—EO%PuOE-Brennstoffes mit den erprobten
austenitischen Stihlen kann nach den vorliegenden Untersmchungen

als sehr gut bezeichnet werden.
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Tab.1 Nominelle Zusammensetzung von Heissdampflegierungen

Legierung

Incoloy -800
Incoloy - 801

Incoloy - 804

Incoloy - 825

Inconel- 600
Inconel - 625

Inconel- 718

Hastelloy- X -

Hastelloy-F
Hastelloy-‘N
In-102
Rene - 41
Rene-62
Type-304 SS
Type- 310 SS
Type-406 SS

C

0.06
0.06
0.05
0.03

- 0.04

0.03
0.04

0.10
0.03

0.06
0.06

0.07

0.05
0.08
0.04

0.15

Fe

L6
46
26
30

7

3 ‘

18

19
22

3.7
7
0.3
23
69
51
82

Cr Ni

21 32
21 32
30 41

21 42
6 76

22 62
19 53
22 49
22 45
7.8 70.7
15 68,3
19 55
W47
19 9

25 20

13 0.3

Mn. Mo W Nb
1 - - -
1 - - -
1 - - -
1 3 - -
0.2 - - -
0.1 9 - /A
0.3 3 - 5
1 9 044 -
1 7 026 2
07 16.2 0.03 -
- 3 3 3
- 9.8 - -
1 9 - 2
2 - - -
2 - - -
03 - - -

Co

-
-

1.5
2.5

0.2

1 .

AL Ti Si
01 02 03
04 09 0.3
03 08 05
01 07 03
- - 0.2
02 02 0.3
04 09 0.3
- - 0.8
- - 06
0.06 002 0.6
- 0‘6 -
15 3.2 005
12 2.5 0.1
- - 07
- - 05
L - 0.6

€Z — Xi
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Tabelle 2 Isotherme Heiﬁ@ampf-Korrosion bei 566 und 621°¢c
s .

Lineare Korroaionagesdhwindigkeit Qnd entsprechende, durch Schnitt der linearen Funktionen mit
| .
den Ordinaten extrapolierte Konataﬁten.

Legierung | neyend . Nonan Eor 1 7 )

566°C 621°C  566% 621°C
Incoloy-800 3.7% 1.2 5.9% 9.9 8fg 385 ¢ 557" b
Incoloy-80k e 12.3% 2.8 - sht20 {%
Incoloy-825 12.0 % 4.5 3.3% 1.9 4o L 33 114 2 11
Inconel-600 , 241 ok 31.2 % 16.8 29 4 368 X 121
Inconel-625 . 0.4 % 6.1 0.3 + 5.8 54“1 28 108 i’as‘ H
Inconel-718 C2.6% 1.0 15.3% 2.9 33ty .3t
Hastelloy-X , 7.1% 2.0 2.2% 2.6 ok 216 120 % 15
Hastelloy-F 1.4 % 1.3 2.2% 1.2 53 £ 10 43tg
René-62 9.1 % 2.0 5.4 £ 3.2 | 36 £ 14 24 I 22
304 ss 22.83% 5.0 63.7 L 22.6 gt ke o33
406 s 11.4 % 10.5 10.2 £ 6.1 509 ¥ 72 438 ¥ 36




Tab. 3

Leitfahigkeit
Chloride

Sauerstoff "

Silikate

_uS -cm'

PPM
PPM

PPM

Wasserqualitat

Richtwerte - Messwerte

L=

|

Kesselspeisewasser HEissdampfreqktqr (EVESR)

<05 | 0.3
<005 < 0.02
<003 Zusatz von 20ppmO,+ 2,5ppmH,

zum Sattdampf
< 0.03 —

|

s¢—Xl



Tab. 4 C |Cr |Ni |Co |Fe Mo |Nb Mn Al |Ti |Si
430 o2 | 14 |05 1 1

2% Cr-1Mo (015 | 225 96 | 1 045
5-cr |012 | 5 93 |05 056 055

—

' 304ss 008 | 19 | 10 66 2 7
310 ss 025 | 24 |19 53 2 15
316ss (010 |17 | 12 66 | 3 2 15
321 ss 007 | 18 9 72 05
330ss 1025 | 14 |33 50 2 1
347ss | 008|17 | 9 70 08 | 2 1
4968 008 | 16 |13 70 |13 |\P-O0 04
Incoloy-800| 006 | 21 |32 45 ] 0,6
Inconel-600|0,02 | 16 77 6
Nilo 50 |003 50 50
Nilo K 003 29 | 16 | 53
Nimonic 80A| 0,06 | 20 | 75 14 | 23
PE 11 007 | 18 | 38 35 | 52 09 | 22
PE 16 006 | 16 |43 34 12 |12
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Fig.1 Isotherme Heissdompf-Korrosion, 621 °C, 70 ATM.
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Fig.4 Inconel - 625 Vergleich von isolhermen und Warmelbergangs-Versuchsergebnissen
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Fig.6 Heissdampf-Korrosion unter Warmeubergang:593-704°C,70atm,

55m/sec,55W/cm? (General Electric)
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Fig. 7

Heissdampf- Korrosion von Incoloy- 800 und Inconel-625 unter Wdrmelibergang (593-704°C)
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Fig.10 | Natrium-Korrosion Legierung — Natrium
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Fig.11 MASSENTRANSPORT VERSUCHE IN NATRIUM
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Fig.12

ALLGEMEINE KORROSION IN

FLUSSIGEM _NATRIUM BEI 650 °C
10-12m/sec  25-30ppm 0, 1340 Std
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Fig. 14
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Fig. 15
Abtragende Korrosion von Stahlen in stromendem Natrium:

Einfluss von Temperatur und O - Gehalt.
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ﬁ, Einleitung

Aufgabe des Hﬁilmaterialbestrahlungsprogramms fir das Prcjekt
Schneller Briiter ist die Untersuchung des Einflusses,dér Neu-~
tronenbestrahlung auf die mechanischen Eigenschaften von hoch~-
warmfesten Legiefungen. Ausgehend von den lUberlegungen, die bei
der technischen Auslegung von Bestrahlungsexperimenten eine Rolle
spiéiéﬁ, berichtet die nachfolgende Zusammenstellung iiber die zur
Zeit laufenden und in Vorbereitung stehenden Experimente sowie
iiber die bis jetzt vorliegenden Ergebnisse (Stand Januar 1967).

2. Allgemeine Cesichtspunkte bei der experimentellen Auslepgung

2.1 Bestimmungsparameter

2.1.1 Reaktorbetriebsbedingungen fiir Hiillmaterialien

Die Beanspruchungen, denen die Hiille eines Brennstabes unter
Schnell-Briiter-Bedingungen ausgesetzt ist, gehen aus einer Zu-
sammenstellung der Betriebsbedingungen der geplanten Schnell-
Briiter-Leistungsreaktoren hervor (Tabelle 1). Die in der Tabelle
aufgefiihrten Beanspruchungen sind zur Zeit in keinem Reaktor ge-
meinsam zu erreichen. Jeder Bestrahlungsversuch kann damit nur
begrenzte Informationen erbringen, und erst durch eine Vielzahl
verschiedener Experimente lassen sich in ausreichender Nzherung

die Bedingungen eines Schnell-Briiter-Brennelementes simulieren.

Ziel des Versuchsprogramms ist die Erforschung des Verhaltens
eines diinnwandigen Rohres, das bei hoher Temperatur und grbﬁem
WermefluB in einer korrodierenden Umgebung unter variablem Innen-
bzw. AuBendruck belastet wird. Dazu kommt der wesentliche EinfluBl
einer hohen Dosis schneller Neutronen (bis zu ‘lO‘?l+ nvt) auf die
Eigenschaften ausgewdhlter Legierungen, die aus neutronendkono-
misqhen Griinden giinstige neutronenphysikalische Eigenschaften auf-
weisen miissen. Ferner sollen noch zwei weitere Probleme besonders

erwdhnt werden, némlich

- die Vertridglichkeit der Hiille mit UOZ-PuOZ—Brennstoff
und das qurdsionsverhalten in Dampf bzw. Natrium hoher

Temperatur sowie
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- das sog. Kriechbeulen von zylindrischen Rohren unter Auﬁen-

druck be1 dampfgekuhlten Reaktoren.

Abgesehen von diesen Gesichtspunkten kann man bei der Legierungs-
auswahl jedoch auf Erfahrungen zuriickgreifen, beispielsweise..

aus der chemischen Industrie, wo eine Reihe von hochwarmfesten
und korrosionsbesténdigen Legierungen schon lange Zeit:iﬁ Ein_
satz sin@.iEs ist scﬁit sinnvoll, erst einmal diese koﬁmeriiéllen
Legierungen auf ihre Verwendbarkeitbim Reaktorbau zu untersuchen;
dariiber hinaus miissen natﬁriich auch neue, fir die Anwendﬁng im
Reaktor spezifische Leglerungen entwickelt werden, z.B. Vanadln—
Basislegierungen, die 3als Hullwerkstoffe fiir bestlmmte Reaktor-

typen geeignet erscheinen.

2.17.2 Versuchsanforderungen

Insgesamt ist aus den Betriebsbedingungen fiir das Hiillma-
terial eines schnellen Brutreaktors zu entnehmen, daB die Zeit-
stand- und Kriechfestigkeiten sowie die Korrosionsbesténdigkeit
bei hoher Temperatur und hohem WirmefluR in einer korrodierenden
Umgebung unter Neutronenbestrahlung untersucht werden miissen.

Das ganze Hiillmaterialbestrahlungsprogramm fiir das Karlsruher
Briiterprojekt umfaBt dementsprechend zur Zeit die Uﬁtersuchung

des Einflusses der Neutronenbestrahlung auf

- die Kurzzeitfestigkeit nach der Bestrahlung in einem

relativ hohen schnellen FluB bei tiefen Temperaturen,

- ‘die Langzeitfestigkeiten nach der Bestrahlung bei hohen
Temperaturen mit moglichst hohen schnellen Neutronendosen
sowohl im Schutzgas als auch Natrium, ferner unter mehr-

achsiger Belastung wihrend dieser Bestrahlungens

2.2 Beschrinkungen

2.2.1 Kosten- und Zeitaufwand

Die hohen Kosten und der groBe Zeitaufwand spielen bei der Aus-
1égung von Bestrahlungsexperimenten eine wichtige Rolle. Die
Kosten der Neutronen in den vorhandenen Bestrahlungsreaktoren
sollen hier nicht erdrtert werden, sie sind den Interessenten‘

bekannt. ZusHtzlich zu diesen hohen Neutronenkosten mul jedoch
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mit weiteren Kosten gerechnet werden, nimlich

- Kosten fiir die Bestrahlungsvorrichtung, d.h.. fiir-s@imtliche
Regel~ und Registrierapparaturen. Hiufig sind hierfiir teure

Entwicklungen durchzufiihren.

~ Kosten flir den eigentlichen Bestrahlungseinsatz. Diese Ein-
sitze sind u.a. teuer, well man anstrébt, durch eine extreme
Ausnutzung des zur Verfiigung stehenden Volumens mdglichst
viele Priiflinge mit den dazugehOrigen Werigebern fiir Regel-
und Registrierapparatur einzubauen, weil der Einsatz wihrend
der Bestrahlung Bestandteil des Reaktors ist und somit die
Reaktorsicherheitsbedingungen befriedigt werden mnmiissen, und
weil der Einsatz nach der Bestrahlung nicht wieder verwendbar

ist.

- Kosten fiir die Entmentelung des bestrahlten Einsatzes fiir den
eventuellen Transport der bestrahlten Proben und fiir die Nach-

untersuchung in den HeifBlen Zellen,

- Kosten fiir eventuell notwendige Parallelversuche im Material-

untersuchungs-~Laboratorium.

Zum Beispiel kostet ein komplettes Bestrahlungsexperiment fiir
einen Einsatz der Mol-3A-Versuche einige hunderttausend Deutasche

Mark.

Der grofe Zeitaufwand wird am besten an Hand eines konkreten Bei-
spiels gezeigt. Bei der Durchfiihrung einer Hochtemperaturbestrah-
21 2 .

n/cm” im BR2~

Reaktor muBl mit folgendem Mindestzeitaufwand gerechnet werden:

lung des Typs Mol-3A bis zu einer Dosis von 10

Vorplanung des Experiments etwa 3 Monate
Bestellung und Bau des Einsatzes

und der Instrumentierung etwa 12 Monate
Genehmigungsverfahren und Abnahme-~

priifungen etwa 4 Monate
Einbau im Reaktor etwa 1 Monat
Bestrahlungszeit etwa 6 Monate
Abklingzeit und Nachuntersuchung etwa 6 Monate

Die Gesamtzeit betriEgt somit nahezu 3 Jahre.




2.2.2 Vorhandene Bestrahlungsmdglichkeiten

Eine weitere Einschrinkung bei der Auslegung von Bestrah-
lungsexperimenten kommt von der Seite der vorhandenen Bestrah-
lungsréaktoren und der fir die Nachuntersuchung ausgeriisteten
Heiflen Zellen. Von den vielen vorhandenen Reaktoren sind/wegen
der Neutronendkonomie und der geometrischen Verhiltnisse usw.
nurvwenige Reaktoren fiir die Bestrahlung von Hiillmaterialien ge-
eignet. In diesen im PrinzipAVeffﬁgbaren Reaktoren sind die Be-
strahlungsmBglichkeiten dann noch weiter eingeschrinkt in Bezug
auf Materialart, Anzahl und Glite der Bestrahlungspositionen,
mdgliche Konstruktion der Einsitze, MOoglichkeit zur Instrumentie-
rung der Eins#tze, Bestrahlungstemperatur, die zur Verfiigung
stehenden Neutronenfliisse, Flufllgradienten und‘Temperaturgradien-'
ten in den Bestrahlungspositionen usw. In der nachstehenden
Tabelle 2 sind von den Reaktoren, die fiir das vorliegende Be-
strahlungsprogramm in Betracht gezogen werden, einige intereséie-

rende Daten angegeben.

Bei der Nachuntersuchung sind naturgem#B die Langzeitversuche mit
einem hohen Zeitaufwand verbunden. Der Einbau von 15 Zeitstand-
“batterien in die HeiBen Zellen des Kernforschungszentrums Karls-
ruhe wurde beschlossen. Diese Anzahl ist als KompromilB zwischen
deﬁ Bedarf einerseits und dem vertretbaren Investitionsumfang
andererseits zu betrachten, Das zur Zeit festgelegte Bestrah--
lungsprogramm lastet diese Zeitstandbatterien in den ndchsten

3% bis 4 Jahren voll aus, so daB keine weiteren Bestrahlungen von

Zeitstandproben mehr geplant werden konnen.

3. Laufende Bestrahlungsversuche

Bevor die einzelnen Bestrahlungsexperimente, die in Tabelle 3Z
aufgefijhrt sind, ausfiihrlich besprochen werden, wird eine kurze
Brliuterung iiber den Stand dieser Experimente im Dezember 1966

gegeben,

Die Versuchsreihe Mol-1 im belgischen Reaktor BR2 liuft séit
Mitte 1964, Es wurden vor allem KleinzerreifBlproben bestrahlt.
Die Versuchsreihe wird auch in Zukunft weitergefilhrt. Die Fermi-
M1-Bestrahlung im Enrico Fermi Fast Breeder Reactor (EFFBR) ist

A
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eine Erginzung und Erweiterung der Mol~1-Reihe, da neben dem
hoheren schnellen Flub die Proben in Kontakt mit fliissigem
Natrium sind. Die Temperatur liegt im Bereich der Tieftempera-
turbestrahlung. Leider muBte diese Bestrahlung durch den Reaktor-

unfall im Oktober 1966 abgebrochen werden.

Die Mol-2-Versuche im belgischen Reaktor BR2 begannen Mitte 1966
und werden programmgemifl weitergefilhrt, Die ersten zwei Mol-3A-
Eins#tze sind seit November 1966 im Reaktor. Die Bestrahlungs-

zeit wird etwa 10 Monate betragen.

Die Dido-M-Bestrahlungen im Jilicher Reaktor FRJ-2 (Dido) begin-

nen als Erginzung zu Mol-3A im Sommer 1967.

An die Mol-3A-Versuche schlieBen sich die Mol~3B-Versuche im BR2
an, wobei die Proben in direktem Kontakt mit ruhendem Natrium

bestrahlt werden.

3.1 Mol-1~Versuche im BR2

2.1.17 Beschreibung

In einem Bestrahlungsversuch der Reihe Mol-1 werden in einem Ein-
satz bis zu 130 Zerreilproben bei 5000 bis 100°C mit einer Dosis
schneller Neutronen der GrdBenordnung ﬂ021 n/cm2 bestrahlt. Die
ZerreiBproben haben einen Durchmesser von 3 mm und eine lLinge

von 30 mm und stehen in direktem Kontakt mit dem Kﬁhlwasser
(Temperatur ~50°C) oder in gekapselten Biindeln (Temperatur

= 100°C) im Inneren eines 6-schaligen BR2-Brennelementes. Der
FEinsatz ist nicht instrumentiert. Die Dosis wird an Hand mitein-

gabauter MeBRsonden bestimmt.

Wiewohl sich die Versuchsbedingungen von den Betriebsbedingungen
eines schnellen Briiters ziemlich unterscheiden, ist dieser Ver-~
suchstyp fiir ein'breiteres Bestrahlungsprogramm von Bedeutung.
Die groBle Anzahl Proben pro Einsatz, die kurze Durchfihrungs-
zeit und die relativ geringen Kosten dieses Versughss ermdg-
lichen es, schnell erste Anhaltspunkte liber eine grofe Anzahl
von Legierungen, iliber einen bestimmten Legierungstyp unter-

schiedlicher Zusammensetzung oder verschiedener Ausscheidungs-—
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zustinde usw. zu erhalten. Der Aussagewert dieser Reihe von Ver-
suchen liegt in der gewihlten Nachuntersuchung, die im wesent-

lichen fiir jede Legierung aus folgenden Schritten besteht:

a) Zugversuéhe bei Raumtemperatur zur Bestimmung der Tieftempe-

raturversprodung,

b)"Zugversuche beli Raumtemperatur nach Wirmebehandlung bei ver-
schiedenen Temperaturen und Zeiten zur Bestimmung des Ausheil-

temperaturbereiches,

¢) Zugversuche bei Temperaturen, die oberhalb des Ausheiltempe-~
raturbereiches liegen und fir die Verwendung von direktem Inte-
resse sind. Bei diesen Versuchen erhdlt man die Hochtempera- .
turversprddungserscheinungen bzw. die mechanischen Kurzzéit— '

éigenschaften bei bestimmten Temperaturen nach Bestrahlung;

d) Die zu a), b) und c) gehSrenden Vergleichsmessungen an unbe-

strahlten Proben.

Bis jetzt wurden die Versuchseinsitze A, B, C, D, E und F be~
strahlt. In Tabelle 4 sind Materialarten, Probenzahl und Bestrah-

lungsdosen dieser Einsitze aufgefiihrt.

3.1.2 Ergebnisse

In den Literaturstellen _/__Bbis 6_7 wird ausfiihrlich iiber:
die bis jetzt durchgefilhrten Bestrahlungsversuche berichtet. -Es
s0ll nun versucht werden, hier eine kurze Zusammenfassung zu

geben.

T o G T T S T T " - B B . . o 2 Y W AT S SR e S ot ot Vo P W WP G v

suchten austenitischen Stihlen, Fe~Ni-Cr-Legierungen und Ni-Legie-
rungen wurde eine mehr oder weniger ausgeprigte Tief- und Hoch-
temperaturversprodung festgestellt. In den Abb.1, 2 und 3 sind
die Kurzzeitfestigkeiten und Bruchdehnungen vor und nach der Be-
strahlung in Abhingigkeit der Temperatur fiir die Legierungen
X8CrNiMoVNb1613, Inconel X750 und Incoloy 800 aufgetragen. Man
erkennt den quantitativen EinfluB der Tieftemperaturversprdung
aus den Werten bei Raumtemperatur, den Erholungstemperaturver-
lauf der Kurven filir Streckgrenze und Zugfestigkeit und den

quantitativen EinfluB der Hochtemperaturverspradung am deutlich-
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sten aus dem Verlauf der Kurve fiir die Bruchdehnung. Qualitativ

kann noch zusammenfassend erwzhnt werden

- die fast vollstindige Versprddung der aushidrtbaren Nickelle-

gierungen bei hoher Temperatur, Beispiel Inconel X750

- die relativ hohe verbleibende Duktilitst der austenitischen
Stdhle bei hoher Temperatur zusammen mit Erholungstemperatur-
bereichen unterhalb 600°C, Beispiel 16/13 Crii

- der geringe FEinfluB der Hochtemperaturversprdodung bei den hoch-

legierten Eisenbasislegierungen, Beispiel Incoloy 800

Ygégéig}gg}g{ggggg: In der Mol-1-Reihe wurden mehrere, im Rahmen
eines Entwicklungsauftrages hergestellte binire V-Ti- und ternire
V-Ti-Nb-Legierungen untersucht. In Abb.4 sind die mechanischen
Eigenschaften bei Raumtemperatur, fiir V-Ti- bzw. V20NbTi-Legie~-
rungen vor und nach Bestrahlung in Abhingigkeit vom Titangehalt
aufgetragen. Aus dem Bild ist zu entnehmen, daB sowohl bei bind-
ren als auch bei terndren Legierungen ein ausgeprigter Einflub

der Tieftemperaturversprodung festzustellen ist.

In Abb.5 sind mechanische Eigenschaften bei 650°C vor und nach
der Bestrahlung in Abhingigkeit vom Ti-Gehalt dargestellt. Diese
Ergebnisse lassen die Feststellung zu, daB ab 650°C fiir bindre
V-Ti-Legierungen ab 10 % Titan und fiir ternire V-20Nb-Ti-Legie-
rungen eine ausgeprigte Ausheilung der Eihflﬁsse der Tieftempe=~
raturversprodung stattfindet. Weiterhin sieht man, daB bei diesen
Legierungen kein Einfluf einer Hochtemperaturversprddung auf die
Kurzzeitfestigkeiten festzustellen ist. Aus den Abb.6 und 7 ist

- zu entnehmen, dafl diese Feststellung in genereller Weise zu-
trifft. So erkennt man in Abb.6 bei 65000 eine bessere Ausheilung
bei V-Legierungen mit 10 % Ti und in Abb.7 bei 750°C bei allen
untersuchten Legierungen eine nahezu vollstiéndige Ausheilung

und keine Anzeichen fiir eine Hochtemperaturversprddung.

3.2 Mol-2-Versuche im BR2
3.2.1 Beschreibung

In den Mol-2-Versuchen werden Zeitstandfestigkeiten bei hoher

Temperatur unter Bestrahlung untersucht. Zu diesem Zweck kdnnen
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mit der Mol-2-Anlage gleichzeitig 16 innenbeheizte und druckbe-
aufschlagte Rohrchen aus hochwarmfesten Legierungen bestrahlt
werden. Druck- und Temperaturbelastung werden hierbei derart
gewshlt, daB nach einer festgelegten Bestrahlungsdosis die Grenze
der Zeitstandfestigkeit erreicht wird. PFlir eine genaue Beschrei-
bung der Anlage sei auf ZT—7_;7'verwiesen. Die Versuchsanlage
wurde vom Institut fiir Reaktorentwicklung konstruiert und gebaut.
Sie ist seit Juni 1966 in Betrieb und arbeitet einwandfrei. Das
vorgesehene Programm fiir die Mol-2~Reihe ist in Tabelle 5 zusam=-

mengefasst.

3.2.2 ZErgebnisse

Die ersten 4 Einsitze wurden zur Untersuchung von Zeit-
standfestigkeiten unter Bestrahlung bei hoher Temperatur fiir
die Legierungen 16/13 CrNi, 20/25 CrNi, Incoloy 800 und Inconel
X750 beniitzt. Hauptsidchlich die Wahl der geeigneten Innendriicke
und Temperaturen war Gegenstand der ersten Versuche. An Hand
von Abb.8 soll dies kurz fiir eine Legierung erléuﬁert werden.
Bei den vorgegebenen Temperaturen von 600°C bzw. 700°C werden
fiir das betreffende Material aus Literaturangaben und Zeitstand-
versuchen die Zeitstandfestigkeiten festgelegt. Statt der Tan-
gentialspannung ist auf der Ordinate der iiber die Kesselformel
berechnete Innendruck aufgetragen. Mit Riicksicht auf Programmum-
fang, Stahdzeit, Dosis usw. wurden als Versuchszeiten 2, 4 und 8
BR2-Reaktorzyklen festgelegt. Versuchsbedingung ist, daB die
Standzeit der Proben vor AbschluBl der vorgesehenen Bestrahlungs-
zeit von 2, 4 oder 8 Zyklen erreicht wird; Bekannt sind also
in Abb, 8 die voll ausgezogenen Zeitbruchlinien, die Zeiten von
2, 4 und 8 Reaktorzyklen und demzufolge die Bezugsdriicke 1, 2,
3, 4, 5 und 6. Unbekannt sind die gestrichelten Zeitbruchlinien
nach Bestrahlung und deshalb die Versuchsfelder A, B, C, D, E
und F fiir die zu wihlenden Innendriicke der Versuchsrdhrchen.
Die ersten Versuche dienten hauptsichlich dazu, diese Versuchs-
felder einzuengen. Uber die ersten Ergebnisse wird demnichst
berichtet werden. Um diesen Bericht nicht vorwegzunehmen, wer-
den an dieser Stelle nur einige qualitative Ergebnisse ge-

bracht.
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a) Der erwartete starke Abfall der Zeitstandfestigkeiten unter
Bestrahlung hat sich bestdtigt und betrigt
ca. 30 % fiir nicht aushirtbare Legierungen und
ca. 70 % fiir aushéirtbare Legierungen,
d.h. die Legierung Inconel X750 ist als Briiterhiillrohr auf
Grund der starken Versprodung nicht interessant. Die Legie-
rungen Incoloy 800 und 20/25 CrNi zeigen neben der hohen
Versprddung nur geringe absolute Festigkeit. Deshalb werden
ab Einsatz 9 die Legierungen Inconel X750, Incoloy 800 und
20/25 durch Inconel 625, Inconel 718 und Hastelloy X ersetzt
(Tabelle 5 beriicksichtigt schon diese Anderung).

b) Die bei Reaktorentwiirfen bisher verwendete Zeitdehngrenze
GH/?O 000 ist nach diesen Ergebnissen nicht mehr sinnvoll,
da der Bruch oft unterhalb 1 % Dehnung eintritt.

3.% Mol-3A-Versuche im BR2

In den Mol-3A-~Versuchen im belgischen Reaktor BR2 wird der
Einflufl der Bestrahlung bei hoher Temperatur auf das Zeitstand-
verhalten hochwarmfester Legierungen nach Bestrahlung unter-
sucht., Mit der vorhandenen Anlage kbnnen gleichzeitig zwei Ein-
sdtze mit je 36 Proben im innerew. eines 6-schaligen BR2-Brenn-
élementes bestrahlt werden. Die Bestrahlungstemperatur liegt
iiber 600°C und wird durch die Gamma-Heizung des Reaktors er-
reicht. Die Temperaturregelung erfolgt iiber eine regulierbare
Gasmischung aus He und Ne, die durch einen berechneten Spalt
zwischen Einsatzauflenwand und Probentridger gespililt wird. Das
Regelprinzip beruht auf der unterschiedlichen Wirmeleitf#zhig-
keit dieser beiden Edelgase. Da die Temperaturkonstanz im BR2
nicht sehr gut ist, konnen Temperaturunterschiede bis zu EOOC
im Laufe eines Zyklus zwischen kHltestem und wirmstem Priifling
auftreten. Die Einstellung der gewiinschten Solltemperatur er-
fdigt am mittleren Probenbﬁndel und die Regelkapazitsit der Gas-
gemischénlage erlaubt eine FEinhaltung der Solltemperatur an
dieser Stelle mit & 10°C. Jeder Einsatz hat einen eigenen
Gasgemisch-Regelschrank., Beide Einsaize gemeinsam haben einen

Temperaturschrank. Die Temperaturmessung erfolgt liber insge-
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samt 12 Thermoelemente (4 pro Probenbiindel) je Einsatz mit
laufender Registrierung. Die Bestrahlungsbedingungen sind.hin-
sichtlich

Atmosphére: He-Ne-Gasgemisch

Temperatur: Solltemperatur 650°¢

Minimumtemperatur > 600°C
21

Dosis: dntegrierter thermischer FluB >10 n/cm2

Nachuntersuchung: Zeitstandversuche in den Heiflen Zellen und
Vergleichsversuche an unbestrahlien Proben
Der Versuch liuft seit Ende Oktober 1966 mit den ersten zwei
Einsiitzen. Die Beladung ist im
- Einsatz I 12 Proben X8CrNiMoVNb1613
12 Proben Incomnel 625
12 Proben Inconel 718
-~ EBinsatz II 12 Proben V-3Ti-15Nb
12 Proben V-3Ti-10Nb
12 Proben V-10Ti-15Nb

Die Ergebnisse werden ab Anfang 1968 vorliegen, da fiir die Be-
strahlung 10 Monate und fiir die Nachuntersuchung etwa 6 Monate

bendtigt werden.

3.4 Mol-3B-Versuche im BR2

In diesen Versuchen wird mit der vorhandenen Vorrichtung
der Mol-3A-Bestrahlungen wiederum der EinfluB der Bestrahlung
bei hoher Temperatur auf das Zeitstandverhalten von Stihlen,
Ni- und V-Legierungen nach der Bestrahlung untersucht. Jedoch
ist hierbei der Probenirdger mit Natrium gefiillt, so daB die
Proben in direktem Kontakt mit ruhendem Natrium sind. Die Be-
strahlungstemperatur wird bel 65000 und die integrierte thermi-
sche Dosis bei 1021 n/'cm2 liegen. AuBerdem soll der Eimsatz in
der Bestrahlungsposition verschiebbar sein, so daB fiir alle
Proben eine gute Temperatur- und FluBkonstanz erreicht wird.
Die Temperaturregelung erfolgt wieder lber das He-Ne~Gasgemisch
der Mol~3A-Anlage.

Der Einsatz wird von der BRZ2-Betriebsgruppe gebaut. Die Versuche
werden im Anschlufll an die Mol-3A-Versuche durchgefiihrt. Es sind

2 Einsttze mit 52 FlachzerreiBlproben zur Bestrahlung vorgesehen.
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3.5 Dido-M~Versuche
) 'Bei den Dido-M-Versuchen im FRJ-2 in Jilich wird der Einfluf
der Neutronenbestrahlung bei 600°C auf das Zeitstandverhalten

hochwarmfester Legierungen nach der Besirahlung untersucht wer-

den. Die Bestrahlung erfolgt in elektrisch geheizten Probeantrégern
in MarkIII-Bestrahlungspositionen. Zur Zeit sind 2 Einsitze vor-
gesehen, die nacheinander zum Einsatz kommen werden. Die Beladung
erfolgt mit den gleichen Materialien wie bei den Mol-3A-Versuchen,
nimlich in
-~ einem offenen Einsatz mit 16 Proben 16/13 CrNi

16 Proben Inconel 625

16 Proben Inconel 718

- einem geschlossenen Einsatz mit 16 Proben V3Ti15Nb
16 Proben V3Ti10ONb
16 Proben V10Ti15Nb

Diese Versuche sind im wesentlichen eine Erginzung der Mol-3A-
Versuche. Die Unterschiede beider Versuche sind aus der nach-

folgenden Gegeniiberstellung ersichtlich.

_ Mol 34 Dido-M
Probenzahl/Einsatz 36 48
Einsdtze 2 + 4 2
Probenheizung nuklear elektrisch
Temperaturtoleranz : 2500 : SOC
Kosten pro Probe ohne Nebenkosten DM 3000.~ DM 1850.-
Bestrahlungszeit 34 Monate 6-8 Monate
Schnelle Neutronendosis 1021 n/'cm2 5 x 102O n/cm2
Bestrahlungskapazitédt 2 EinsHtze 2 EinsHtze

gleichzeitig nacheinander

Anfang Oktober 1966 Sommer 1967

Die Nachuntersuchung der Dido-M-Bestrahlungsproben besteht aus
Langzeitversuchen bei 600°C und 700°C in den HeiBen Zellen des
Kernforschungszentrums Karlsruhe. Die ersten Ergebnisse konnen
bei der vorhandenen Kapazitdt der Zeitstandbatterien in den

HeiBen Zellen Ende 1968 erwartet werden.
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3,6 Fermi-M-Versuche im EFFBR

‘In den Fermi-M-Versuchen wird in Erginzung zu den Mol~1-Ver-

suchen der EinfluB der Bestrahlung bei niedriger Temperatur auf
die mechanischen Eigenschaften nach der Bestrahlung untersucht.
Die Nachuntersuchung der Zugproben ist dieselbe wie in der Mol-1~
Reihe und wird in den HeiBen Zellen von Battelle Memorial Institute,
Columbus, Ohio, USA, durchgefiihrt. Die Bestrahlung erfolgt in dem
EFFBR "Non-Fissionable-Materials-Surveillance-Subassembly', einem
offenen Einsatz ohne Instrumentierung. Die Proben sind in direk-
tem Kontakt mit dem fliissigen Natrium von 300-35000. Die Tempefa—
tur liegt demnach unterhalb des Ausheiltemperaturbereiches. Im
Einsatz, der in einer Core-Position eingebaut wird, konnen 32
runde Zugproben und die ndtigen Dosimeter untergebracht werden.
Die angestrebte Dosis und der dichte Kontakt der Proben mit
fliissigem Natrium von etwa 300°C sind die wesentlichen Unter-
schiede zwischen diesem Versuch und den Mol-1-Versuchen. In
einem ersten Einsatz, der wihrend der Fermi-Demonstrationsperiode
eingebaut war, wurden folgende 4 Legierungen untersucht:
) 8 Proben 16/13 CrNi

8 Proben Inconel 625

8 Proben V-20Ti-20Nb

8 Proben V-5Ti-20Nb

Die Proben wurden nur wenige Tage bestrahlt bis zum EFFBR}ﬁhfall
im Oktober 1966. Wir nehmen an, daB die erreichte schnelle Dosis
etwa 1020 nvt betridgt. Der Einsatz konnte aus dem Reaktor ge-
zogen und soll demniichst zur Nachuntersuchung nach Columbus ge-

bracht werden.

4. Weitere Bestrahlungsversuche

4.1 Versuche mit vorhandenen Einrichtungen

Als ndchste Mol-1-Versuche sind vorbereitet:

/

Mol-1G

Zweck: Zeitstand~- und Kriecheigenschaften nach Bestrahlung bei
50°C mit 2 x 107" nvt

Material: 16/13 CrNi, Inconel 625, Inconel 718

Nachuntersuchung: Langzeitversuche bei 600°C und 700°C
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Mol-1H
Zweck: Einfluf auf Hqohtemperaturverspradung“von~kaltverformten
und wirmebehandelten Ni-Legierungen nach Bestrahlung bei
50°C und 1,5.x 10> nvt
Material: Inconel 625, Hastelloy X, Inconel 718
Vorbehandlung: a) Auslieferungszustand
b) Kaltverformt + 400 h bei 700°C

Nachuntersuchung: Zugversuche bei hoher Temperatur

Die Mol-2-Reihe wird entsprechend dem Plan der Tabelle 5 weiter-
gefilhrt. Es ist vorgesehen, in absehbarer Zeit weitere vir Ein-
sdtze fir Mol-3A-Versuche zu bestellen, Die Beladungspline die-
ser Einsitze liegen noch nicht fest. Weiterhin ist ein Fermi-M2-
Einsatz nach Wiederaufnahme des EFFBR-Betriebes vorgesehen. In
diesem Einsatz sollen die Legienungen 16/13 CrNi, Inconel 625,
V10Ti15Nb und VBTi15Nb einer integrierten schnellen Dosis von

5 x ﬂoaz nvt ausgesetzt werden.

4,2 Geplante Versuche \
Fiir die ndchste Zukunft werden In-Pile-Kriechversuche mit

kontinuierlicher Dehnungsmessung vorbereitet. Die ersten Kriech-
einsitze werden Anfang 1967 bestellt, so daB mit deren Einsatz
im Jahre 1968 gerechnet werden kann. Voraussichtlich werden die

Versuche im BR2-Reaktor unter der Bezeichnung Mol-5 durchgefiihrt.
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Tab 1 Betrlebsbedlngungen fur das Hullmaterial
eines Brennstabes in einem
Schnellbriter -Leistungsreaktor [1,2]

1 000 MWe 1 000 MWe
Na - gekihit qupf - gekiihlt

Form: Rohr (dinnwandig, schlank )

Aussendurchmesser 6,7 mm 7mm

Wandstdrke 0,35 mm 0,37 mm
Brennstoff UO,- Pu0,- Mischung
Fillgas He
Kihlmittel Natrium H,0-Dampf
Temperaturen:
mittl. Kihlm-temp. Austritt 580°C 540 °C
max. Kuhlm-temp. Austritt 630°C 648 ©C
max. Hullrohrtemp. innen 685°C 780 °C

(mit HeiBkanalfaktoren)
Druckbelastung:
innerer Druck v.Fullgas - — ~ 120 atij
innerer Druckaufbau bis 70 atii ~ bis 260 ati
Kiihimitteldruck ~ 6 ati 170 ati
Betriebszeit maximal 22000 h 16 000 h
2 Abbrand des BE

Fluss in Core-Mitte 10" n/cm?s 1,7-10" n/cm?s
Stableistung maximal 566 W/cm 390 W/cm




Tab.2  Wichtige Kenngroflen der fur Bestrahlungsversuche interessierenden Reaktoren

FR 2 FRJ 2 BR 2 DFR EFFBR
Gesamtleistung MW - 4k 10 57 60 110
_ mittlFluss  —po 88 - 10" 14 - 10% 2,47 - 10"
Flusse : T
(Core- max.Fluss —o 110" 1,6 - 10" L - 10% 25 - 10" 25 - 10"
mitte ) 1
mitt.F1>100KeV “mZs 44 - 107 3 -10% 2,22 - 10" 2 - 10 1,6 - 10"
FIUBgradlent rel. klein rel. klein rel. grof3 rel.grof3 rel. grof3
(axial und radial ) 5
§
Kuhlmittel D,0 D,0 H,0 Na - K Na 2
mittl. Kih(temperatur °C 45 40 50 230 230
durchgehend -Ei -Ei
. ) durchgehende | durchgehende urchgehende Norm-Einsatz| Norm-Einsatz
Geometrie fir dle i e Kandle in (NMTS)
o Kandle in Kanale in Core- Position | Core-Position | Core -Position
Bestrahlungseinsdtze | Cre-fosition | core-Fosition | 47_43mms 22 mm# 67mm®
0-130 mm 100,150 mm 900mm lang 720mm lang 1250 mmlang:
{' -Heizung in Core-Posit.|  schwach schwach | 13-16 W/g Al | 3-6 W/gStahl| 3-5 W/g Stahl
Zykluszeit 30 Tage 30 Tage 30 Tage 30 Tage 30 Tage
Instrumentierungsmaogl. gut gut sehr gut beschrdnkt beschrdnkt




Tab.3

Bestrahlungsprogramm

Bestrahl - Probenzahl -
Progrclmm Probenform Material |temper. |Dosis(nvt) Umgebung Nachuntersuchungen Einsatz
Zugproben Stahle ~50°C | 10%%10% 1.Zugversuche bei Raumtemp.
Zeitstandproben Ni-Legierung >10% 2.Zugversuche nach versch. max. 132
V-Legierung Behandlung
Mol 1 Wasser 3.7 he bei hoher T (bis jetzt
.Zugversuche bei hoher Temp. 6 Einsatze)
4.Langzeitversuche bei hoher
, Temperatur
o Stahle 21 wie Mol 1
Zugproben 300-350°C| 5-
Fermi M1 Zugprobe Ni-,u.V-Leg. 510 Na 1.2.und 3, 32
austen. Stahl 600°C Zeitstandfestigkeit 8 «
Mol 2 Druckréhrchen | Ni-Legierung 700°C | >10% He mehraxiale Bean - (18 Einsdtze)
: (bis 500at) V-Legierung jelektr.Heiz spruchung
. austen.Stahl | >600°C ‘ Langzeit versuche 36
Mol 3A |Zeitstandproben | Ni-Legierung 5102 | He-Ne | bei 600°C bzw. 700°C (2Einsdtze
V-Legierung bzw.6 Eins.)
Stdhle ‘
: : . . 600°C 21 Langzeitversuche 48
DIDOM |Zeitstandproben Ni-Legierung giektrHeiz| >107 |Schutzgas oigagp, 7000C (2 Einsditze)
V-Legierung
austen.Stahl N ] ‘ N 36
Mol 3B Zeitstandprob P o 102 a angzeitversuche
standproben | Nj Leg.lerung 600°C | 2.10 (ruhend)| bei 600°C bzw. 700°C (2 Einsiitze)
V-Legierung
FermiM?2 Stdhle 300-400°C. 5-10% | Na noch festzulegen 32

Ni-V-Legierung

8L = X
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Tab.4 Mol-1- Einsdtze bis Dezember 1966
Proben- | mittl.Dosis 10 nvt
Einsatz Material ‘
: zahl |thermisch >0,1 MeV
X8 CrNi MoVNb 1613 16
1A X8 Ni Cr MoTi 2515 15 55 48
Inconel X750 30
16/13 Cr Ni 15
X2 NiCr 2520 15
1B 3,0 2,7
‘Inconel 600 15
Inconel X 750 16
16/13 CrNi 15
20/25 CrNi 15 ,
1C 13,0 11,0
Inconel 600 15
Inconel X 750 16
In 102 8
inconel 625 3
1D Inconel X750 24 16,5 15,0
Incoloy 800 1
V-Legierungen 45
V-Legierungen 30
1E 17,0 15,0
TZM 11
Incoloy 800 31
1F 17,6 16,0
Inconel X 750 50




Tab.5 Bestrahlungsplan Mol 2

Kupﬁﬁl Kanal Zyzb:]l::{m— Vze;si.Lth(i;]s)— Tem%eéut. Legierungen 7 Bestrahlungstermine
1 C 41 Incoloy 800 Inconel x 750
- 2 960 600 - Juni - Juli 1966
2 C 319 16/13 Cr Ni 20/25 Cr Ni
3 C 41 Incoloy 800  Inconel x 750
2 960 700 August  — September 1966
4 C 319 16/13 Cr Ni 20/25 Cr Ni
5 C 41 | Incoloy 800  Inconel x750 5
4 1920 600 November 1966 — Februar 1967
6 C 319 | 16/13 Cr Ni 20/25 Cr Ni -
7 C 41 Incoloy 800  Inconel x 750
4 1920 700 Mirz — Juni 1967
8 C 319 16/13 Cr Ni 20/25 Cr Ni T
9 {cu | | 16713 Cr Ni Inconel 625 ' v
2 960 600 Juli — August 1967  ©
10 C 319 Inconel 718 Hastelloy x
11 C 41 16/13 CrN;j Inconel 625 |
2 960 700 1 September — Ok tober 1967
12 C 319 Inconel 718  Hastelloy x
13 C 4 16/13 Cr N Inconel 625 : |
, 4 1920 600 November 1967 — Februar 1968
14 C 319 inconel 718 Hastelloy x
15 C i 16713 Cr Ni Inconel 625 ,
‘ 4 1920 700 Mdrz  — Juni 1968
16 C 319 Inconel 718 Hastelloy x
17 C 41 16/13 Cr Nj Inconel 625 ‘
8 3840 600 Juli 1968 — Februar 1969
18 C 319 Inconel 718 Hastelloy x
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1. EBinleitung

Bestrahlungsversuche sind die Grundlage der Brennelemententwicklung.
Obwohl schon viele Bestrahlungsversuche, hauptséichlich bei den nuk-
learen GroBmichten durchgefiihrt wurden, sind wir weit davon ent-
fernt, s@mtliche Vorginge, die sich in einem Brennelement wihrend
der Standzeit im Reaktor abspielen, zu kennen. Die Bestrahlungsver-
suche sollen dazu beitragen, hier weitere Erkenntnisse zu erlangen.
Dies so0ll einerseits dazu fiihren, die optimalen Auslegedafen fir
die Brennelemente eines bestimmten Reaktors festzulegen und soll
andererseits zu einer umfassenden Brennelementtheorie fiihren, die
es gestattet, das Verhalten eines Brennelements im Reaktor guanti-
tativ zu beherrschen, Das Auffinden von Auslegekriterien fiir eine
optimale Brennelementkonstruktion ist als Nahziel anzusehen. Es
geniligt jedoch nicht, nur geniigend empirische Daten zu sammeln; Man
muB auch die Ursachen fiir das jeweilige Verhalten kennenlernen, um

die Basis einer brauchbaren Theorie zu schaffen.

Der vorliegende Bericht orientiert sich im wesentlichen am Bestrah-
lungsprogramm des Projektes Schneller Briiter. Einige FErgebnisse
sind in ZTH.;7 angegeben. Die Bestrahlungseinrichtungen wurden in
den Sicherheitsberichten /3,4,5/ beschrieben.

2. Planung von Bestrahlungsexperimenten

Bei der Planung von Bestrahlungsexperimenten muB man sich zundchst
Klarheit dariiber verschaffen, welche Parameter als Ausgangsgrdfien
festgelegt werden konnen, mit welchen Effekten wHhrend der Bestrah-
lung zu rechnen ist bzw. welche Erscheinungen untersucht werden
sollen und welche Kriterien fiir den Ausfall eines Brennelementes
entscheidend sind. In der Tabelle 1 sind die wichtigsten Auslege-
parameter, die Erscheinungen des Reaktorverhaltens und die Ausfall-

kriterien zusammengestellt.

2.1 Auswahl der Auslegepérameter

Un die optimale Auslegung fiir eine Brennelementkonstruktion
zu finden, erscheint es am einfachsten zu sein, alle Auslegepara-

meter durchzuvariieren und alle Varianten zu bestrahlen. Digser
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Auslegeparameter}

Tabelle 1

Reaktorverhalten

Ausfallkriterien

mittlere

Brennstoffdichte

Stableistung
Abbrand

Brennstoff

Herstellungs -
varianten

*
[nnere
Geometrie

Hulle

Material
Wandstdrke

Temperatur

Bedeutung von Innere Geometrie:

Bei Tablettenbrennstoff: Spaltbreite - Zentralkanal - Pelletdichte - Einsenkung an der Stirnflache {Dishing ) Verteilung und Form der Poren, der Korner und der eingelagerten

Anfahrverhalten

Tablettenbrennstoff (Anderung des Spaltes zwischen Brennstoff und Hiille
durch thermische Ausdehnung) . .
Vibrierter Brennstoff ( Sinterverhalten und Anderung der Warmeleitfdhigkeit )

Volumenzunahme des Brennstoffs
Temperaturverteilung,Anderung der Porenverteilung,nicht freigesetztes
Spaltgas, Volumenanteil 'der festen Spaltprodukte, Festigkeit und
Plastizitat des Brennstoffes

Spaltgasdruckaufbau
durch das in den Spalt Brennstoff-Hullle und in den Zentralkanal
freigesetzte Spaltgas

Diffusion '

- von Pu,Spaltprodukten und Sauerstoff

Axiale Brennstoffverschiebung
durch Verdampfungs-Schmelz- und Sintervorgdnge

Verhalten bei Leistungsuberschlag und Abfa_l“[ der Kiihlung

Verhaltendes Hullmaterials

Festigkeitseigenschaften in Abhdngigkeit von Temperatur und

Bestrahlung - Vertraglichkeit mit Brennstoff - Korrosion durch das
Kihlmittel '

Pu-~ Partikel { bei Mischoxiden ).
Bei vibriertem Brennstoff: Verteilung und Form der Partikel und der Hohlrdume.

Verformung der
Hille
Anschwellen

Einbeulen
Verbiegen

Bruch der Hiille

Axiale Brennstoff-
verschiebung

Entmischung
von U undPu

¢ = IX
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Weg ist jedoch nicht realisierbar, da eine zu. grofie Probenanzahl
notwendig wdre. Nehmen wir an, daf wir drei Dichtevarianten, drei
Varianten der Stableistung, etwa sechs Varianten der inneren Geo-
metrie, drei Varianten der Zusammensetzung und drei Abbrandvarian~
ten zu'bestfahlen‘hétten und jede einzelne Variante mit nur zwel
Proben zu belegen wire, so kime man ohne Variation der Hiille auf
etwa 5000 Proben. Leider gibt es keine Bestrahlungseinrichtungen,
die ein derartiges Volumen bewZltigen kdnnten. Das andere Extrem,
daB fir alle Parameter ein mittlerer Wert gewdhlt wird und nur
ein Parameter variiert wird, ist nicht hinreichend? da fUr das
Reaktorverhalten eine sehr starke Koppelung unter den einzelnen
Parametern besteht. Fiir die Reaktorversuche mufl daher eine mog-

lichst gut ausgewogene Auswahl getroffen werden,

Eine gewisse Ausnahme bezliglich der Koppelung der Ausgangspara-
meter bildet die Breﬂneleménthﬁlle. Cbwohl sie fiir das Reaktor-
verhalten eines Brennstabes eine wesentliche Rolle spielt, konnen
die Eigenschaften des Hiillmaterials unter Bestrahlung weitgehend
in gesonderten Versuchen ermittglt werden. Die Hﬁlle ist-also der
einzige Parameter, der keine starke Koppelung zu den Ubrigen hat.
Die Hﬁllmater&gentwicklung wird daher béim Projekt Schneller Bri-
ter gesondert betrieben. BEs wird dariiber in den Beitr#gen VIIE,
IX und X berichtet. ) o

Die Reaktorversuche, durch die die glnstigsten Auslegeparameter er-
mittelt werden sollen, sind nicht ausreichend, um die Reaktorer=-
scheinungen detailliert kennenzulernen. Es sind deshalb. gesonderte
Versuchsreihen anzusetzen mit dem Ziel, AufschluB ﬁber~aila Vor-
génge, die sich im Brennelement widhrend der Reaktorbestrahlung
abspielen, zu erhalten. Beispiele hierfiir sind das Anfazhrverhalten
des Brennstoffs und die Untersuchung iiber die Urséchen bzw. den
Mechanismus der Volumenzunahme des Brennstoffs wihrend des Ab-
brandes. Beides kann in den iiblichen Auswahlversuclien,. auch.wenn
eine grﬁndliche_Nachuﬁtersuchung erfolgt, nicht geniligend aufge-

klart werden.
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2.2 Reaktorerscheinungen und Ausfallkriterien

Die wichtigste Abbranderscheinung ist die Volumenzunahme des
Brennstoffes. Sie hdngt von der Temperaturverteilung, der Poren-
verteilung, von der Volumenverfiigbarkeit, dem nicht freigesetzten
Spaltgas, dem Volumenanteil der festen Spaltprodukite und schlieB-
lich von der Plastizitdt und Festigkeit des Brennstoffs ab. Die
Aufklirung dieser Erscheinungen und Zusammenhinge ist das wichtigste

Ziel der Bestrahlungsversuche.

Ein weiterer wichtiger Punkt ist das Anfahrverhalten. Hierbei soll
in erster Linie geklirt werden, wie sich bei Pelletbrennstoff ein
verschieden grofler Spalt zwischen Brennstoff und Hulle auswirkt.
Bei vibriertem Brennstoff ist die zeitliche IAnderung der Wirmeleit-

fahigkeit zu ermitteln.

Nahezu alle Reaktorerscheinungen sind von der Temperatur abhingig.
Somit ist die WdrmeleitfzZhigkeit des Brennstoffs in Abhingigkeit
von den Ausgangsparametern und ihrer Anderung im Reaktor von Be-

deutung.

Einige der Abbranderscheinungen sind weniger eine Auswirkung der
Reaktorbestrahlung als des Einflusses der Temperaturverteilung
im Brennstoff, Dies trifft besonders fiir die Diffusions-~ und Ver-
dampfungserscheinungen zu. Diese knnen deshalb zu einem groflen

Teil auch auflerhalb des Reaktors untersucht werden.

Als wichtigstes Ausfallkriterium ist der Bruch der Hiille anzusehen.
Ein Brennelement muB jedoch auch dann schon als ausgefallen ange-
sehen werden, wenn bei einem verhdltnismidfig kleinen Leistungs-
{iberschlag der Bruch der Hille eintreten wilirde. Dies kann der Fall
sein bei einer Aufweitung der Hiillle, beim Einbeulen oder Verbiegen
der Hille, aber auch bei einer axialen Brennstoffverschiebung.
Wenn die axiale Brennstoffverschiebung an vielen Flementen gleich-
zeitig auftritt, kann dies eine Reaktivitidtsiinderung zur Folge
haben, dié so grofl ist, daB die Brennelemente unbrauchbar werden.
Infolge von Thermodiffusion kann eine Entmischung von Uran und
Plutohium eintreten, Das Plutonium sammelt sich dann im allge-

meinen in der Nzhe des Zentrums des Brennelements. Dadurch wird
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der Dopplerkoeffizient der Reaktivitdt ungiinstig beeinflufit und
die Zentraliemperatur—angehoben. Besonders-durch letzteres kann

das Brennelement unbrauchbar werden.

2.3 Nachuntersuchung bestraghlter Brennelementproben

Um das Reaktorverhalten im einzelnen zu untersuchen, sind
aulBer einem umfangreichen Bestrahlungsprogramm auch sehr eingehen~
de Nachuntersuchungen erforderlich. In Beitrag XII wird dariiber
berichtet.

3. Auslepgung von Bestrahlungsexperimenten

Von der Aufgabenstellung her sind fiir ein Bestrahlungsexperiment

folgende Parameter vorgegeben:

mittlere Brennstoffdichtefs
Stableistung X
Neutronenflufl ¢>
AuBentemperatur der Hiulle T
Abbrand A

U/Pu-Verhdltnis

H

Dazu besteht noch die Forderung, daB die Bestrahlungszeit mdglichst
kurz bzw. innerhalb tragbarer Grenzen sein soll; was bedeutet, daB

eine hohe spezifische Leistung anzustreben ist.

Gesucht sind der Durchmesser des Brennstoffs bzw. dessen Radius R
und die Anreicherung'}?

Es hat sich als zweckmiilig erwiesen, die oben genannten Gr&Ben vor-
zugeben und Durchmesser und Anreicherung unter der Nebenbedingung
einer groBen spezifischen Leistung zu berechnen. Dies ist m&glich,
da das Bestrahlungsverhalten in gewissen Grenzen vom Brennstoff-

radius und der Anreicherung unabhingig ist,

Hiufig gibt es aber auch Fdlle, bei denen die obigen Parameter nicht
beliebig variiert werden konnen. Sie kSnnen gewisse Einschrinkungen
durch die vorhandenen Bestrahlungseinrichtungen erhalten. Dies

gilt besonders fiir die HiillrohrauBentemperatur; hier sind hHufig

Kompromisse erforderlich.
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3.1 Bestrahlung im schnellen Reaktor

Die betreffenden Zusammenhinge sind in schnellen Reaktoren

verhiltnismiBig einfach. Es gilt (Beitrag IV):

X = q R = bTw Y ' )
. . Ti
mit w o= [k(T)dT )
Ta
k’ = Stableistung
q = radialunabhingige Wdrmequelldichte
R = Brennstoffradius
‘w = Wirmeleitintegral
k = Brennstoffwidrmeleitféhigkeit
Ti = DBrennstoffzentraltemperatur
T "= Breanstoffoberflichentemperatur

a

Die Wirmequelldichte q ist reaktorphysikalisch wie folgt gegeben:

= b - (3)
flss
. S i L | N
mit Zfi‘ss" fn o4 = Bfiss inss ‘ -(.)
(summiert iiber die spaltbaren Isotopen)
¢ = 3,1.10°y"1 g7
#> = NeutronenfluB

Dichte der Masse der schweren Atome

VSpez. Lgistung (Leistung pro Masse der spaltbaren Atome)

Massenverhéltnis der Brutatome zu den spaltbaren Atomen

= makroskopischer Gesamtspaltquerséhnitt

at = Zahl der spaltbaren Kerne pro Vol. Einheit des Isotops i
ol mikroskopischer Spaltquerschnitt des Isotops i

Desoe + Gesamtzahl der spaltbaren Kerne pro Vol. Einheit

GTfiss = (iiber die Isotopen gemlttelter) mikroskopischer Spalt-

querschnitt
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P N
. fiss 'L
Mit Briss . (5)
. fiss
NL = Loschmidtzahl
Fpsos = Dichte der Masse der spaltbaren Kerne
. = (Uver die Isotopen gemitteltes) Atomgewicht-
fiss
und Seiss = § Sw 6y
3”: Anréicherung
erh#lt man aus (1)
RZ [¢4 X Mfiss ( )
= ,g. % . 7

L 6;‘iss #)atfﬁ

Die letzte Gleichung stellt den Zusammenhang zwischen dem Brenn-
stoffradius R und der Anreicherung‘]“mit den vorgegebenen Grofen
dar. Im allgemeinen wird man die Wdrmequelldichte g so groB wie
mdglich machen. Das bedeutet, daBl bei vorgegebenem FluB die An-
- reicherung ebenfalls so grof wie mdglich gemacht wird. Bei Pu-
haltigem Brennstoff wird im allgemeinen ein U/Pu~VerhHltnis vor-
gegeben werden. Die Anreicherung kann dann iiber den U-235-Gehalt
der Urankomponente eingestellt werden. Bei vorgegebener Maximai-"
anreicherung erhdlt man einen bestimmten Brennstoffradius. Wenn
dieser aus Griinden der Hérstellbarkeit oder der Kﬁhlung'iﬁ klein
ausfdllt, wird man einen bestimmten Radius vorgeben und die ent-

sprechende Anreicherung errechnen.

3.2 Bestrahlung im thermischen Reaktor

Fir die Auslegung zur Bestrahlung im thermischen Reaktor be-
steht ein grundsitzlicher Unterschied gegeniiber der Bestrahlung
im schnellen Reaktor ZT2;7. Wihrend im schnellen Reaktor der Flqu#
unabhéngig vom Radius r ist, besteht im thermischen Reaktor be-
sonders bel hoch angereicherten Brennstabproben eine FluBabsen-
kung innerhalb des Brennstoffs, und diese ist abhingig von der
Anreicherung ¥< Der Fluf qé ist also ?é = c}é (r,&/‘), ebenso die
Warmequelldichte q(r) (siehe Fig.1). Unter diesen Bedingungen
ist (1) nicht mehr giiltig, d.h. die Stableistung kann nicht mehr
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als MaB fiir die Zentraltemperatur verwandt werden.

3.2.17 Berechnung des Wirmeleitintegrals

Im folgenden soll nun der Zusammenhang zwischen dem Wirme-
rleitintegral und der Warmeguelldichteverteilung abgeleitet werden.
Zu diesem Zweck errechnen wir die in dem ZYlinder mit Radius r°
erzeugte Wirme und verlangen, da ein stationfirer Zustand vorliegt,
daBl diese Wérme'ﬁber den HuBeren Zylindermantel abflieBt und dabei

einen bestimmten Temperaturgradienten an dieser Stelle erzeugt.

Damit ist: .
r
ol —— aT :
] g(r) redr = =277' k(T) = (8)
o r!
. 4T ar " |
Beachten wir, daB ey =G5 gesetzt werden kann, so erh#lt man
1

nach Separation der Variablen und Integration von O bis R bzw.

von T. nach T :
i a
T,

R r! i
J& %3 J/ q(r) r dr dr' = + J; k(T) a7 = w (Ti’Ta) (9)

o
a
Damit ist der Zusammenhang zwischen der WHrmequelldichteverteilung

und den thermischen Grofen hergestellt.

3.2.2 Berechnung des Temperaturverlaufs im Brennstoff
Aus einem Widrmeleitintegral-Temperatur-Diagramm kann man
die betreffenden Brennstofftemperaturen ermitteln. Dabei ist die

Bezugstemperatur T, im Wdrmeleitintegral ohne Bedeutung.

B

T
w(T) =‘j( k(T)4T
o |

B

(9) kann man umformen in
7 Ti \ Ta
w(T;,T,) = ,f k(T)aT - j/ K(T)AT = w(T;) - w(T_) (10)
TB TB
D.h. da die linke Seite von (9) bekannt ist, kann man aus dem w-T-

Diagramm bei vorgegebemer Brennstoffoberflichentemperatur Ta die




XI - 10

Zentraltemperatur ablesen.

Fiir einen beliebigen Radius r, im Brennstoff gilt entsprechend (9)

1
rt T,

r
-1 i ,

Jf %n q{r) r dr dr!' = J k(T) 4T = w(Ti,T1) = w(Ti) - W(Tq) (11)
o 0 '

1

Bei vorgegebenem Ti kann man aus dem w-T-Diagramm die Temperatur

T1 ablesen.

{(9) vzw. (11) gilt auch, wenn der Brennstoff innen hohl ist. Die
Integration auf der linken Seite ist dann vom Radius T des Hohl-

raums aus durchzufilhren. Man erhdlt (Beitrag IV) bei radialunab-

hEngigem g

To : r

T _ 2 2 g .2 1

[ xmar = £ @2 32201 (12)
T o]
4

ry = Radius des Hohlraums
T, = (Max.) Brennstoffinnentemperatur

3.2.3 Abhdngigkeit des Wirmeleitintegrals und der Stableistung

von der Anreicherung und dem Durchmesser:

In Fig.2 ist'das Warmeleitintegral und die Stableistung in Abhéngig-
keit von der Anvdcherung fiir einen Brennstoffdurchmesser von‘0,6 cm
und einen ungestdrten FluB ¢6 = 101# (cm_a.sec-q) dargestellt.
Wie man sieht, sind fiir kleine Anreicherungen die Stableistung
und das Wdrmeleitintegral gleich. Beide sind proportional der An-
reicherung. Der Anstieg der Stableistung zu hdherer Anrdcherung
hin wird immer flacher, eine Steigung ist jedoch auch bei der
hochsten Anreicherung noch vorhanden. Das Wirmeleitintegral ist
bei jeder Anreicherung kleiner als die Stableistung. Es erreicht
bei einer bestimmten Anreicherung ein Maximum pnd fgdllt dann wie-

der deutlich ab.

In Fig.3 ist das Wirmeleitintegral in Abh#ngigkeit von der Anreiche-
rung fir verschiedene Brennstoffdurchmesser aufgetragen. Man sieht,

daB das Maximum des WHrmeleitintegrals umso ausgeprigter wird, je
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grofler der Stabdurchmesser ist. Es verschiebt sich auBlerdem mit

griBerem Stabdurchmesser zu kleineren Anreicherungen.

In Fig.h ist die Stableistung in Abhingigkeit von der Anreicherung
dargestellt. Gleichzeitig ist die Kurve eingefragen, die die ‘
Maxima des Wirmeleitintegrals miteinander verbindet sowie diejenige
Kurve, deren Schnitt mit der Stableistungskurve genau liber dem
Maximum des Wirmeleitintegrals liegt. Man findet somit die HGhe
und Lage des Maximums des Wdrmeleitintegrals auch in dieser Kur-

venschar.

Zur Auslegung eines bestimmten Bestrahlungsversuchs wird man zu-
nichst die Kurvenscharen in Fig.3 und 4 entsprechend dem vorgege-
benen FluB auf einen anderen MaBstab umrechnen. Der ungestdrte
Neutronenflufl ist direkt proportional dem Wirmeleitintegral und
der Stableistung. Auller dem ungestdrten NeutronenfluB ist auch
noch die FluBabschwichung in der Kapsel zu beriicksichtigen. In
den Abbildungen 2 ~ 4 ist mit einer Abschwichung von 15 % gerech-
net. Wenn diese GroRe nicht zutreffend ist, ist eine entsprechende

Korrektur anzubringen.

Wenn nun der richtige OrdinatenmaBstab festgelegt ist, 1dBt sich
aus den Kurvenscharen von Fig.3 und 4 ein Wertepaar fiir den Stab-
radius und die Anreicherung ermitteln, das die gewlinschte Stab-
leistung und Wirmeleitintegral ergibt. Man wird dabei einen Brenn-
stoffradius auswghlen, der gerade eben noch die Forderungen des
Wermeleitintegrals befriedigt. Wegen des Maximums im Wirmeleit- -
integral gibt es nun zwei Anreicherungen, in denen das gewiinschte
Wermeleitintegral erreicht wird. Man wird jedoch immer die kleinere
Anreicherung wdhlen, weil bei der hSheren Anreicherung eine sehr

unglinstige Leistungsverteilung entsteht.

Bei sehr hoher Anreicherung hat man am Rand des Brennelements eine
hohe Spaltrate, die gegen die Mitte sehr stark abnimmt. Dies

fiihrt zu einer unglinstigen Temperaturverteilung und der Bestrah-
1ungsveréuch ist nicht mehr reprisentativ fiir ein Briiter-Brenn-
element, bei dem die Spaltrate gleichmiBig iiber das ganze Element

verteilt ist.

Andererseits ist es jedoch auch ungiinstig, eine zu kleine Anreiche-




I - 12

rung zu wéhlen, da damit der Brenunstoffradius griBer gewihli

werden muB, was eine kleinere-Leistungsdichte und damit eine
lingere Abbrandzeit zur Folge hat. Weiterhin ist zu berlicksichti
gen, daB bei verhZltnismdfig kleiner Ausgangsanreicherung und

hohem Abbrand ein starker Leistungsabfall wshrend der Bestrahlungs-~
zeit eintritt. Somit bleibt also fﬁr die Anreicherung nur der Be-
reich zwischen Maximum des Wirmeleitintegrals und der Hilfte die~-

ses Wertes zur Auswahl offen.

3.2.4 Ildnge der Bestrahlungsprobe

Die Li¥nge der Bestrahlungsprobe wurde in die bisherige Be-
trachtung nicht einbezogen, da sie sich im allgeméinen nicht
direkt auf das Bestrahlungsverhalten auswirkt. Der weitaus grdBte
Teil der Reaktorerscheinungen kann an Kurzproben untersucht wer-
den. Fir diese Kurzproben bildet man die Lznge so, daBl die Sto-
rungen im Neutronenfluf und in der Temperatufverteilung, die an
den Enden auftreten, den grdBeren Teil der Probe nicht beeinflus-
sen. Dies wird erreicht, wenn die Probe wenigstens eine Linge vom

zehnfachen bis zum zwanzigfachen Durchmesser hat.

In einigen FHllen ist es jedoch notwendig, auch Bestrahlungstests

an Brennstdben mit voller Lénge durchzufiihren. So muf} z.B. nach-
gewiesen werden, dafl das Spalitgas aus dem Core iiber ein entsprechen-
des Axialblanket bis zu einem am Ende des Brennelementes vorgesehe-
nen Hohlvolumen durchkommt und kein separater Spaltgasdruckaufbau

im Brennelement stattfindet.

L, Bestrahlungseinrichtungen

4,1 Aufgaben der Bestrahlungseinrichtungen

Eine Bestrahlungseinrichtung hat folgende Aufgaben zu er-
fiilllen:

a) Wirmeabfuhr und AuBentemperatur: Die Wirmeabfuhr an einem
Priifling mufl gewidhrleistet sein unter Einhaltung einer be-

stimmten AuBentemperatur am Priifling.

b) Instrumentierung und Regelung: Die AuBentemperatur am Priif-
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ling sollte an mehreren Stellen gemessen und nach Mdglichkeit
auch geregelt werden kbnnen. Fiir manche Versuche ist es wiin-
séhenswert, dariiber hinaus auch Temperaturen im Brennstoff,

Spaltgasdruckaufbau und andere GrdBen zu messen.

¢) Korrosion der Hiille: Der Korrosionsahgriff durch das Kilhlmittel
und evt. auch die Druckbelastung durch das Kilhlmittel sollen

dem Originalelemenf mdglichst #Zhnlich sein.

d) Sicherheitsanforderungen: Bei Hiillrohrbruch diirfen keine
katastrophalen Folgen eintreten. Das ganze mull den Sicherheits~

anforderungen des Reaktors geniigen.

In vielen FHllen ist man in erster Linie am Bestrahlungsverhalten: des
Brennstoffs interessiert. Die Hiille wird dann so ausgelegt, dafB

sie mit groBer Sicherheit die Bestrahlung libersteht. In diesem
Fall ist dann die Einhaltung einer bestimmteﬁ AuBentemperatur am
Priifling, Instrumentierung und Regelung sowie der Korrosionsangriff
nicht von wesentlicher Bedeutung. Man kann fiir diese F#lle verhalt-
nismi#Big einfache Bestrahlungskapseln verwenden, die dann wiederum
den Vorteil haben, daB sie leichter handhabbar sind und damit in
grSBerer Zahl eingesetzt werden kdnnen. Wenn jedoch das Verhalten
eines ganzen FElementes gepriift werden soll, sind entweder aufwen=-
dige Bestrahlungsvorrichtungen in thermischen Reaktoren notwendig,
oder man filhrt Bestrahlungen in schnellen Reaktoren durch, bei
denen die Betriebsbedingungen den angestrebten Bedingungen weit-

gehend nahekommen.

L4.,2 Bestrahlung im schnellen natriumgekiinlten Reaktor

Bei Bestrahlungen im schnellen natriumgekiihlten Reaktor ist
im allgemeinen keine besondere Bestrahlungseinrichtung erforder-
lich. Die Bestrahlungen werden auf Brennelementpositionen durch-
gefilhrt, wobei man im allgemeinen Positionen wihlt, bei denen die
Kihlmittelaustrittstemperatur und die AktivitHt des Kihlmittels
registriert werden konnen. Eine Messung oder Regelung der Hull-
wandtemperatur ist dabei nicht mdglich. Aufgrund von Berechnungen
und Vorversuchen stellt man den Natriumdurchfluf so ein, daB eine

gevwlinschte Oberfléchentemperatur erreicht wird.
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4.3 Kapseln fiir Bestrahlungen im FR2

Die Kapselbestrahlungen im FR2 werden auf Brennelementpositio~

nen durchgefiihrt. In einer Bestrahlungseinrichtung lassen sich
mehrere Priiflinge (3-4) iibereinander anordnen. Auf diese Art 1HBt
sich eine groBe Zahl von Priiflingen bestrahlen. Bei der Instrumen-
tierung beschrinkt man sich auf die Messung der Temperatur, ent-
weder an der Brennelementoberfliche, oder man bringt die MeBstelle
im Wirmelibertragungsmittel an und kann dann auf die Temperatur ‘an
der Brennelementoberfliche extrapolieren. Zunichst wurden Kapseln
entwickelt, bei denen fliissiges Blei-Wismut als Wirmelibertragungs-
mittel verwendet wurde. Da sich dies nicht bewdhrte, wurde eine
Kapgsel entwickelt, bei der der Priifling von Natrium umgeben ist
und nur noch in der &uBeren Schicht Blei-Wismut als Wirmeibertri-

ger vervwendet wird. Eine Beschreibung ist in 1??2;7 enthalten.

In Fig.5 ist eine Zeichnung der Kapsel wiedergegeben. Es ist da-
rauf zu erkennen, daf sich der Priifling in einer inneren mit Natrium
gefiillten Kapsel befindet. Die Kapsel ist aus austenitischem Stahl
gefertigt. Die TemperaturmeBstellen befinden sich im Natrium.
Mehrere dieser libereinander angeordneten Kapseln werden in ein
Zirkaloyrohr gesteckt und der Zwischenraum zwischen dem Zirkaloy~-
rohr und der inneren Kapsel mit Blei-Wismut aufgefiillt. Die Tempe-
ratur am Priifling wird durch die Stableistung und die Wirmelei~
tung der einzelmnen Schichten fest eingestellt. Eine gewisse Varia-
tion ist lediglich durch Verdnderung der Bestrahlungsposition,
also des thermischen Flusses maglich. Als maximale Huflere Hiill-

wandtemperatur ist = 56000 bei einer Stableistung von

T

. H max
X = 770 W/em vorgesehen.
Durch die Temperaturmessung im Natrium kann die Hiilltemperatur

ermittelt werden.

Die kombinierte Bleiwismutkapsel erfiillt weitgehend die Forde-
rungen fiir einen Brennstoffbestrahlungstest, erlaubt jedoch keine
ernstliche Priifung der Hiille, da man aus Sicherheitsgriinden mit
der Hiilltemperatur unterhalb einer anzustrebenden Testtemperatur
bleiben muB. Als Vorteil wird auBlerdem angesehen, daB der Priif-
ling in Natrium, also dem vorgesehenen Kihlmittel, ausgesetzt

wird.
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L,4 FR2-Abbrandloop

Das FR2-Abbrandloop ist fiir die Bestrahlung von Brennelement-

priiflingen im Zentralkanal vorgesehen. Das Abbrandloop ist eine
verhdltnisméflig aufwendige Bestrahlungseinrichtung. Die Priiflinge
werden mit Helium gekilhlt. Hierfiir ist ein vollstdndiger Helium-
kreislauf mit Pumpen, Warmetauschern, Filtern, Nebenkreisldufen
und Regeleinrichtungen errichtet worden. Das Loop ist in Betrieb
seit Mai 1966 und hat sich bis jetzt sehr gut bewdhrt.

Das Heliumloop bietet folgende Vorteile:

a) Die Oberflichentemperatur des Brennélementes kann iiber Thermo-
elemente gemessen und durch Veri#nderung des Heliumdurchflusses

geregelt werden.

b) Die Leistung kann iliber die abgefiilhrte WHrme und den Temperatur-
sprung zwischen Kihlmitteleintritt und -austritt verh3ltnismiBig

genau ermittelt werden,

¢) Es ist mdglich, den Spaltgasdruckaufbau in den Priiflingen direkt

Zu messen.

d) Da das Loop einen eigenen Kilhlkreislauf mit Vorrichtungen zur
Dekontamination besitzt, konnen Experimente durchgefihrt wer-
den, bei denen der Priifling sehr hoch belastet wird. Ein Hill-
rohrbruch oder ein Durchschmelzen des Priiflings hat keine we-
sentlichen Folgen und beeintrchtigt den Betrieb des Reaktors

nicht.

In Fig.6 ist eine Querschnittszeichnung des Abbrandloop wiederge-
geben. Die Stromung des Kihlmittels ist mit Pfeilen angegeben. Das
Kihlmittel strdmt in einem HuBeren Ringraum sufwirts, wird am obe-
ren Ende umgelenkt und strdmt entlang den Priiflingen abwidrts und
sammelt sich dann in einem zentralen Rohr. Weitere Einzelheiten

sind in /4 / zu finden.

Auslegedaten des Loops:

4'Prﬁflinge: Durchmesser 7 - 10 mm

max. Liunge 200 mm
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He-Kihlung: He-Druck 30 atil
He~-Durchsatz 80 m3/h
max. abfiihrbare-Leistung 45 kW
max. Wirmeilibergangszahl 0,6 W/cm2~°C
Hiilltemperatur 600 °c
max. Stableistung 630 W/em

(bei 7 mm Durchmesser)

4,5 Versuchseinrichtungen fiir Kurzzeitbestrahlung zum FR2-Abbrand-
Um im FR2-Loop Kurzzeifbestrahlungen mit hoher Leistung durch-
filhren zu kdnnen, wurde ein spezieller lLoopeinsatz gebaut, Mit die~
sem Spezialeinsatz ist es mdglich, Priiflinge bei laufendem Reaktor
einzufahren und wieder auszufahren. Weiterhin kann die Stableistung
der Priiflinge variabel gehaltenlwerden, indem sie von Orten niedri-
gen Flusses bis zum Zentrum, dem brt des hochsten Flusses, bewegt
werden kdnnen. Mit dieser Einrichtung kaun man das Anfahrverhalten
von Brennelementen und das Verhalten bel Leistungsiiberschlag unter-
suchen. Als Kilhleinrichtung wird die Einrichtung des FR2-Abbrand-
loops benutzt. Im Kurzzeitlooﬁ kann jeweils nur ein Priifling be-

strahlt werden.

Auslegedaten fiir den Prﬁfling{

AuvBendurchmesser fQ - 12 mm
max. Stableistung 1000 W/cm
Linge 200 mm

Fine Abbildung des Kurzzeitloo?s ist in Fig.7 wiedergegeben.

Nghere Einzelheiten sind in.zrb;7 zu finden.

5. Bestrahlungsprogramm

Das Brennelementbestrahlungsprogramm des Projektes Schneller
Briiter umfafBt mehrere Versuchsgruppen. In den folgenden Abschnit-
ten soll ein kurzer Uberblick iiber die einzelnen Bestrahlungsvor-

haben gegeben werden.
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5.1 Bestrahlungsvorhaben in schnellen natriumgekithlten Reaktoren

5.1.17 Bestrahlungstests im Enrico-Fermi-Reaktor

Es ist geplant, in Zusammenarbeit mit Euratom ein erstes Be-
stréﬁlungsvcrhaben im Enrico-Fermi~-Reaktor durchzufithren. Das zur
Bestrahlung vorgesehene Brennelementbiindel kann auf einer normalen
BE-Position eingesetzt werden. Durch die Natriumkithlung und den
schnellen NeutronenfluB werden die Bedingungen im Prototypreaktor
weitgehend realisiert. Als Bremnstoff soll U0,-Pu0, verwendet
werden, wobel das U0, auf 93 % U-235 angereichert ist. Ein Teil
der Elemente wird Tabletten mit Lichten von 93 % und 88 % d.th.D.
enthalten. Der andere Teil wird abgerundete Partikel enthalten,
die einvibriert werden und deren Dichte 85 L 2 % d.th.D. betragen
soll.

Bei diesem Versuch soll zum erstenmal in groBerem Umfange eine Be-
strahlung bis zu einem Abbrand von etwa 90 v0O MWD/to durchgefiihrt
werden. Dabei sollen von deh 2L St#ben, die gleichzeitig einge-
setzt werden annen; 12 nach einem Abbrand von etwa 30 MWD/to
herausgenommen und durch frische St#be ersetzt werden. Damit wiirde
eine Staffelung des Abbrands von 30 OUG, 60 OGO und 90 €00 MWb/to

erreicht werden.

Die Vorbereitungen zu diesen Versuchen sind schon sehr weit gedie-
hen. Die Bestrahlung konnte wegen einer Betriebsstdrung im Enrico-

Fermi-Reaktor noch nicht durchgefiihrt werden.

5.1.2 Bestrahlung im Dounreay-Reaktor (DFR)

Im DFR ist ein Bestrahlungsvorhaben geplant, bei dem die
Brauchbarkeit der flir den schnellen natriumgekiihlten Prototyp-
reaktor spezifizierten Bremnnelemente nachgewiesen werden soll.
Die Teststdbe sollen mit UOZ—PuOZ—Tabletten gefiillt werden, und
sowohl in den Abmessungen als auch im Hlillmaterial den Prototyp-
brennelementen entsprechen. Die vorgesehenen 39 Stdbe sollen also
keine Brennstoffvarianten enthalten. Der Abbrand soll mehr als
5U 000 MWD/to betragen.
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5.2  Kapselversuche im FR2 ,
Seit Anfang 1965 werdenﬁim FR2 Kapselversuche durchgefiihrt.

Bei der ersten Versuchsgruppe kamen 22 Proben zum Einsatz. Die
erste Versuchsgruppe diente vor allem dazu, die Kapseln zu erpro-
ben und Erfahrungen auf dem Gebiet der Bestrahlungsexperimente zu
sammeln.

In einer zweiten Versuchsgruppe wurde U02 und UOZ-CeO2 in Form von
Tabletten und vibriertem Brennstoff mit drei Dichtevarianten be-
strahlt. Auch diese Versuche dienen, Ehnlich wie die Versuchsgruppe
1, in erster Linie zum Sammeln von Erfahrungen bei Bestrahlungs-
experimenten und sollen aﬁﬁerdem tiber das Bestrahlungsverhalten

von U’OZ-CeO2 eine erste Auskunft geben. CeO, wird als Simulations-

2

material fiir Pu02 verwendet. Die Bestrahlung dieser Versuchsgruppe

ist -teilweise abgeschlossen.

Bei Versuchsgruppe 3 sollen breitgestreute Auswahlversuche an
nicht Pu-haltiger Oxydkeramik durchgefilhrt werden. Man will dabei
zum erstenmal einen sehr hohen Abbrand anstreben. Bei diesen Ver-
suchen sollen alle Herstellungsvarianten und Dichtevarianten ein-~
gesetzt werden. Fiir die Versuchsgruppe 3 und 4 ist der Einsatz der
neuentwickelten Natrium-Blei-Wismutkapsel vorgesehen, die ihre
erste Probe gut bestanden hat.

Daten filir die Priiflinge:

Hiilimaterial austenitischer Stahl
Stableistung 500 - 700 W/em
Abbrand 10 €00 - 70 000 MWd/to
Brennstoffdurchmesser 6;4 mm
Hiillldurchmesser 7,4 mm
Brennstofflinge 80 mm
Priiflingslinge 170 mm
Anreicherung 11,5 % U 235
Zahl der Priiflinge 64 Stiick
Brennstoffmaterial:
UO,-Tabletten, geschliffen, Spalt: 150 = 10 Ve
ungeschliffen, Spalt: 150 = 50

U02~Ce02—Tabletten, geschliffen
U0, gesinterte Partikel vibriert 85 % d.th.D.
U02 geschmolzene gebrochene Partikel 85 % d.th.D.
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In der Versuchsgruppe 4 sind breitgestreute Ausyshlversuche bis zu

hohem Abbrand mit Pu-haltiger Oxydkeramik vorgesehen, Ebenso wie in
Versuchsgruppe 3 sollen alle wichtigen Variantén eingesetzt werden

und bei hoher Stablelstung bis zu hohen Abbrinden bestrahlt werden.
Priiflingsdaten: ‘

Probenzahl: ca. 50 Stiick
davon 30 Stiick mit Tabletten gefiillt
20 Stiick mit vibriertem Brennstoff gefiillt

Pu-Gehalt 15 %
Stableistung 500 - 700 W/cm
Brennstoffdurchmesser 6 mm
HiillauBendurchmesser 7 mm

Abbrand wie bei Versuchsgruppe 3

In Versuchsgruppe 5 sollen Bestrahlungen an ganzen Brennstdben vor-
genommen werden, die mit Pqufhaltigem Brennstoff gefﬁllt sind.
Oben und unten am Brennstab ist jeweils eine mit Brutstoff ge-
fiillte Zone vorgesehen, die dem axialen Blanket entspricht. Am
oberen Ende ist wie bei allen Brennelementen mit hohem Abbrand

ein Spaltgasplenum notwendig. Mit den Versuchen soll u.a. gezeigt
werden, daf das im Brennstoff freigesetzte Spaltgas iliber die Brut-
zone in das dafiir vorgesehene Volumen am oberen Ende geiangen kann
und kein Aufblihen des Brennelements infolge von Spaltgasdruck er-
folgt.

Priiflingsdaten:
Brennstoffmaterial: UOZ-Puoa-Tabletten und vibrierter
Brennstoff mit Dichtevarianten
Priflingsanzahl: 8 Stibe
Brennstofflinge: ca. 80 mm
Gesamtlinge: 1200 mm
Brennstoffdurchmesser: 5,5 mm
AuBlendurchmesser: 6,3 mm
Stableistung: 600 - 700 W/cm

5.3 Loopversuche im FR2

Seit Sommer 1966 steht das FRZ—Abbrandloop und seit Anfang
1967 auch das FR2-Kurzzeitloop zu Bestrahlungen zur Verfiigung.
Das Helium-Loop hat gegeniiber-den Kapselexperimenten den Vorteil,
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daB die AuBentemperatur an Brennelementen meBbar und regelbar ist,
auBerdem kann der Spaltgasdruckaufbau und bis zu einem gewissen

Grad auch die Innentemperatur im Bremnelement gemessen werden.

Zur Erprobung des Loops wurde eine erste Versuchsgruppe von Be-
strahlungsexperimenten durchgefilhrt. Die Bestrahlungen dauerten

einige Tage bis zu einem Reaktorzyklus von 3 Wochen.

Nachdem das Abbrand-Loop seine erste Probe bestanden hatte, wurde
das Kurzzeit-Loop eingesetzt und mit der Versuchsgruppe 2 begonnen.
Bei den Kurzzeitversuchen sollen vor allen Dingen das Anfahrver-
halten der verschiedenen Herstellungsvarianten untersucht werden.
Die Stableistung soll dabei sowelt gesteigert werden, bis“der- Brenn-
stoff im Innern der Probe zum Schmelzen kommt. An Tabletten-gefiill-
ten Proben sollte dabel die Spaltbreite zwischen Tabletten und

Hiille in weiten Grenzen variiert werden. An Partikel-gefiillten
einvibrierten Proben soll festgestellt werden, wie weit der Brenn-
stoff durch Sintern seine WHrmeleitfihigkeit erhdht und wie lange

es dauert bis der Sinter-~Effekt wirksam wird.

In der Versuchsgruppe 2 sollen die Kurzzeit-Bestrahlungen mit UOZ-
haltigen Brennstoffvarianten durchgefiilhrt werden. Die Stableistung
soll bis 1000 W/em und die AuBentemperatur der Hiille bis 600°¢
erreichen. Die hochbelasteten Proben kdnnen nach der Bestrahlung
zerstdrungsfrei auf Aufschmelzen und axiale Brennstoffverschiebung
getestet werden. Man verwendet dabei die Durchstrahlung mit dem
Betatron und das Gamma-scanning. Die Bestrahlungszeit wird von

10 Minuten, 2 Stunden bis 24 Stunden gestaffelt.

Priflingsdaten:
Priifiingsanzahl ca. 50 Stilick
Brennstoffdurchmesser 10 / 8,6 mm
HillauBendurchmesser 12>/ 7 mm
Anreicherung 7.5 %

Brennstoffmaterial: 7
UOZ-Tabletten, geschliffen und ungeschliffen
Tablettenschmierdichte 80 - 90 % d.th.D.
Spalt 10U u und 25U/u diametral
mit und ohne Dishing

UOZ—Vibrierdichté 85 % d.th.D.
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In einer Versuchsgruppe 3 sollen #Zhnliche Versuche wie in Versuchs-
gruppe 2 an Pu~haltigen Proben durchgefﬁhrt werden. Bs sollen also
Kurzzeitbestrahlungen an éhnlichen Brennstoffvarianten zur Bestrah-~

lung kommen, wobel jeweils das U02 durch UOE-Pqu ersetzt wird.

In der Loop-Versuchsgruppe 4 sollen dann wieder Langzeit-Bestrah-
lungen und zwar an Puoz-haltigen Brennstoffproben durchgefiihrt
werden. Die Bestrahlungen sollen dann bis zu einem hohen Abbrand
(70 000 MWd/to) ausgedehnt werden. Die Stableistung und die AuBen-
temperatur sollen den Maximalwerten von Originalelementen ent-

sprechen.

5.4 SchluBbemerkungen iiber die Breanstoffbestrahlungen des Pro-
jektes Schneller Briiter

Das Bestrahlurgsprogramm umfaBt die wichtigsten Probleme der

Brennelemententwicklung. Durch die geplanten und laufenden umfang-
reichen Nachuntersuchungen werden auch Ursachen fiir die einzelnen
Bestrahlungserscheinungen geklirt werden k®nnen. Somit werden die
Bestrahlungsvorhaben einen namhaften Beitrag zu einer Brennelement-

theorie leisten kdnnen.
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Fig.1  Abhdngigkeit der Wérmequelldichte g vom
Radius r fiir verschiedene Anreicherungen
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Fig.2 Stableistung und Wdrmeleitintegral in Abhdngigkeit von der Anreicherung
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Fig.3 Widrmeleitintegral in Abhdngigkeit von der Anreicherung fir versch. Radlien
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- Fig.4 Stableistung in Abhdngigkeit von der Anreicherung fiir verschiedene Radien R.
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1. Einleitung

Die Entwicklung von'Kernbrennelementeﬁ erfordert die Priifung so=-
wohl des Brennstoffs als auch der Hiille in Bestrahlungsversuchen.
FEine solche Eignungspriifung kann z.B. in einem sogenannten "per-
formance test!' bestehen, bei dem man fir die géwahlte Parameter-
konstellation eines Priiflings nur eine pauschale ja-nein Antwort
erhdlt., Weit hHufiger jedoch sucht man in den Nachuntersuchungen
die Antwort auf viele Detailfragen, die nur in einem umfassenden

Untersuchungsprogramm gewonnen werden konnen.

Das Nachuntersuchungsprogramm fiir Brennstoffproben ist in ein
allgemeihes Grundprdgramm und ein Spezialprogramm aufgegliedert,
Zum Grundprogramm zZhlen die in Kapitel 4 bis 6 aufgefiihrten Unter-
suchungspunkte, Jeder Brennstoffpriifling, der bestrahlt wurde,
durchlsuft dieses Programm, wobei gewisse Untersuchungen manchmal
ausfallen, wie z.B., Abbrand- und Spaltgasbestimmungen bei Kurz-
zeit-Proben. Daneben 1lHuft ein spezielles Untersuchungsprogramum
(Kapitel 7), das sich stdrker an die Grundlagenforschung anlehnt,
und auBerdem einen verhiltnism#Big groBen Zeit-~ und Arbeitsauf-
wand beansprucht. Diesen Untersuchungen werden nur besonders

wichtige Proben zugefiihrt,

Im folgenden soll das Nachuntersuchungsprogramm fiir das Projékt
Schneller Briiter (PSB) im einzelnen besprochen werden. Soweit
Untersuchungsergebnisse bereits vorliegen, wird sich diese Be~
sprechung an ihnen orientieren. Bei allen hier behandelten Fdllen
handelt es sich um reine Brennstoffuntersuchungen, Hiillmaterial

wurde nicht mit untersucht.

2. Brennstoffproben im Bestrahlungsprogramm des Projektes

Schneller Briiter

Die folgende Zusammenstellung gibt einen Uberblick iiber die bis-
her bestrahlten Priiflinge:
LuBerlich werden 4 Typen unterschieden:

a) Kapsel-Priifling mit 12 mm Durchmesser

b) Kapsel-Priifling mit 10 mm Durchmesser
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¢) Loop~Langzeit-Priifling mit 10 mm Durchmesser

d) Loop~Kurzzeit-Priifling mit 12 mm Durchmesser

Hinsichtlich des inneren Aufbaus kommt noch eine 5. Varisnte hin-
zu: Kapsel-Priiflinge mit 12 mm Durchmesser mit und ohne Spaltgas-
plenum.
Die Priiflinge haben folgende Brennstoffdaten:
Zusammensetzung: UO2
UOZ/Mo
U02/0e02

Brennstoff-Form: Pulver
Beschichtetes Pulver
Tabletten: geschliffen, ungeschliffen,
Prefmulde (Dishing) an einer und beiden

Seiten, ohne Prefmulde

Dichte: 85 bis 93 % d.th.D.
Spalt: 60 bis 250/u

3, Isolierung der Priiflinge

Der erste Schritt zur Untersuchung der Brennstoffpriiflinge ist
jhre Isolierung. Hierbei bietet insbesondere das in den Bestrah-
lungskapseln als Wirmelibertriger verwendete Pb-Bi-Eutektikum
Schwierigkeiten. Ein umfangreicher Isolierungsprozess, der als
Einzelschritte mechanische Demontage, Ausschmelzen und Abbeizen
enthilt, soll dafiir sorgen, daB der Priifling unbeschiddigt wieder-
gewonnen werden kann. Das unbeschidigte Wiedergewinnen ist auch
aus anderen Griinden nicht immer ganz erfolgreich, wie in Fig.1

zu sehen ist. Der Priifling ist wHhrend des Betriebs aufgeschmolzen,

so daB das Pb-Bi-Futektikum bis zum Brennstoff vorgedrungen ist.

L, Untersuchungen an unzerstorten Priiflingen

4.1 Visuelle Inspektion, Fotografie

Als einer der wichtigsten Untersuchungsschritte sollte die
visuelle Inspektion eines Priiflings unter optimalen Bedingungen
erfolgen. Die direkte Beobachtung durch Periskope oder Zellen-

fenster ist einer indirekten Beobachtung durch Fernsehgeridte
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vorzuziehen. Auch mufl dafiir gesorgt werden, daB das Untersuchungs-
objekt ausreichend beleuchtet wird, Die frilher verwendeten Na-
Dampf-Lampen mit monochromatischem Licht werden mehr und mehr
durch Jod-Quarz-Lampen ersetzt, die bei hnlich guter Lichtstirke.

auch Farben erkennen lassen.

In den HeiBen Zellen des Kernforséhungszentrums ist zur Zeit mnoch
kein ausreichend lichtstarkes Periskop vorhanden. Die visuelle
Untersuchung wird daher durch Zellenfenster unter Zuhilfenahme

von Fernglisern durchgefilhrt. Einen Eindruck von den bereits bei
diesem Untersuchungsschritt erkenﬁbaren Verdnderungen der be-
strahlten Priflinge geben die folgenden Abbildungen. In Fig.2 er-
kennt man, daf der Spaltgasraum oberhalb der Brennstoffsgule stark
eingedriickt ist. In Fig.3 sieht man Korrosionsspuren an der Hiillen=-
auBenseite. Zur Unterstiitzung der Beobachtung und zur Dokumentation
des Gesehenen wird jeder Priifling fotografiert. Eine nachtrigliche
sorgfiltige Betrachtung der Fotografien bringt mitunter zusHiz-
liche Informationen, wie z.B., aus Fig.4. Die Frage, ob die in der
Bestrahlungskapsel verwendeten Thermoelementbligel vollkommen auf-
geldst oder nur abgerissen wurden, konnte durch das Auffinden

der Bligel im Bild gekl#rt werden. Als Fehlerquelle bei der visuel-
len Inspektion ist die optische Verzerrung'durch die dicken Glas-
fenster zu beriicksichtigen. So zeigte sich z.B., in einem Fall,

daBl ein ausschlieBend in der Mitte aufgebeulter Priifling bei der

spiteren Vermessung vollkommen gerade war.

4,2 Dichtheitspriifung

Vor. der. zerstdrenden Untersuchung wird jeder Priifling einer
Dichtheitspriifung unterworfen, wenn nicht schon bei der visuellen
Inspektion eine Beschidigung an der Hiille zu sehen ist. Mehrere

Methoden der Lecksuche stehen zur Auswahl:

a) Spaltgas-Methode
Der Priifling wird in eine gasdichte Kammer iiberfiihrt, die
anschlieBend ausgepumpt wird. Das abgepumpte Gas leitet
man iUber eine Kohlefalle, in der vorhandenes Spaltkrypton
feStgehalten wird. Spaltgas-Aktivitit in der Kohlefalle

zeigt ein Leck an.
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b) Wasserblasen-Methode . ,
- Der Priifling wird in helﬁes Wasser~getancht und nach dem
Abtrocknen mit einer 500 Watt Lampe ortlich stark erhitzt.

Biasgnaustritt an der Schadensstelle zeigt das Leck an.

¢) Glykol-Méthode -
" Der Priifling wird in einem transparenten Gef#f in Glykol
getaucht, wobei er von der Fliissigkeit ganz bedeckt sein
- muB. Evakuiert man nun das Gef#B, so steigen von der Scha-

densstelle Bléschen auf.

d) Stickstoff-Methode
Zundchst wird der Priifling in fliissigen Stickstoff bis
zulmt Erreichen des thermischen Gleichgewichts getaucht.
Uberfiihrt man ihn anschlieBend in einen Behdlter mit
- Alkohol, so steigen Blischen von eingeschlossenem Stick-

stoff von der Schadensstelle auf.

Wir haben uns filir die Stickstoff-Methode entschieden. Vorversuche
zeigten, dall eine Leckrate von 5 x 10-5 Torr 1l/sec deutlich er-
kennbar ist. Der Ort des Lecks wird bei dieser Methode sichtbar.
Alle bisher untersuchten Priiflinge, die nicht wdhrend des Be~-
triebs aufgeschmolzen sind, zéigten keine Lecks. Auch die Priif-

linge mit eingedriicktem Spaltgasraum waren weiterhin gasdiCht.

L,3 Vermessung

Die Vefmessung dient zur Beantwortung der Frage, ob die
Hiille verformt wurde. Beim zylinderfOrmigen Brennstoffpriifling
werden die Linge und der Durchmesser entlang der Linge gemessen.
Ausgangspunkt der Vermessung ist nicht nur eine maBgerechte Pro-
duktion, sondern auch eine exakte Vermessung vor der Bestrahlung,

moglichst mit dem gleichen MeBgerdt.

Die Grenzen der Genauigkeit liegen in den MaBtoleranzen der Rohre.
Bei vorheriger:Eigehmessung liegen die Grenzen bei der Empfind~-
lichkeit der verwendeten Meﬁmaschine. In den Spezifikationen

der Kapselpriiflinge sind Wandstdrketoleranzen von 100/u zuge~
lassen. Der Durchmesser hat damit eine Toleranz von = ZOO/u.

Die tatsachllch gemessenen Schwankungen betrugen an den Schwelﬁ-

nZhten blS zu 240/u.
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Fig.5 zeigt die Technik der Vermessung. Der Priifling wird zwi-
schern 2 Dorne éingespannt und durch fahrbare Taster mit'elektri-
scher Ubertragung vermessen. Die MeBdaten werden als Diagramm
geschrieben. Fiir die Lingenmessung wird der MaBstab 1:1, fir die
Dicke der MaBlstab 1:50 gewdhlt. Als Taster dient eine Kugel von
3 mm Durchmesser. Daher ist eine Messung der Feinstruktur der
Oberfldche nicht mdglich. Fig. 6 zeigt das Schreiberdiagramm

eines geraden, jedoch leicht auflermittig eingespannten Priiflings.

Schwierigkeiten bereitet das zentrische Einspannen des Priiflings
in die MeBbank. Deshalb wurden vorher an den Stirnseiten Prdzi-
sionseinsenkungen nach DIN angebracht. In Fig.7 wird neben dem
aufermittigen Einspannen als weitere Fehlerquelle die restlose
Entfernung von anhaftenden PbBi demonstriert. Nach sorgfdltigem
Abbeizen hat der Priifling dann eine wesentlich glattere Ober~
fldche wie Fig. 8 zeigt. Das Beispiel eines stark verformten
Priiflings zeigt Fig.9. Der Stab ist stark durchgebogen und an

einem Ende muldenfdrmig eingedriickt.

k.4 Durchleuchtung

Bei bestrahlten Brennstoffpriiflingen mit einer, wie man

weifd, éehr verdnderlichen Innenstruktur ist man verstidndlicher-.
weise daran interessiert, mit Hilfe einer Rontgen-Aufnahme den.
inneren Aufbau noch vor der zerstSrenden Untersuchung des Priif-
lings kennenzulernen. Hier stellt sich dem Durchleuchten aller-
dings eine Schwierigkeit entgegen. Der Priifling selbst sendet,
durch die Bestrahlung im Reaktor aktiviert, elektromagnetische
Strahlung aus, und zwar in dem gleichen Energiegebiet, in dem

man iiblicherweise auch durchleuchtet, némlich’im Gebiet der weichen
Rontgeneigenstrahlen und der etwas hirteren elektromagnétischen
Strahlen in der Gegend von einigen Hundert KeV bis zu etwa 1,5 MeV,
wie sie von radioaktiven Strahlenquellen ausgeséndt werden. Damit
schwdrzt die Strahlung des Priiflings bei den uns interessierenden
Abbrénden den Rontgenfilm bereits so stark, daB eine zus#tzliche

Durchstrahlung von auflen keine Zeichnung auf den Film bringt.

Man kann diesen EinfluBR der unerwilinschten Eigenstrahlung nun auf
mehrfache Art unterlaufen, um trotzdem noch ein ertriglich gutes

Bild des Priiflings auf den Film zu bringen.
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Es ist hier nicht der Ort, alle Durchleuchtungsmethoden ausfijhr-
lich darzulegen und' sie éinander gegeniiberzustellen. Ich mSchte
nur einige herausgreifen und ihr Prinzip kurz erliutern.Bei der -
Rontgenblltzrohre wird in einer kurzen Zeitspanne von ca. 1/u sec
von elner Rontgenrohre 200 oder 400 keV Strahlung mit hoher Inten=-
sitdt emittiert. Der zu durchleuchtende Prifling und der Rontgen-
film werden wihrend der Blitzdauer durch den Strahlenkegel gefiihrt
(mit einer Geschwindigkeit von mehr als 10 m/sec) und nachher schnell
wieder gegeneinander abgeschirmt. Der strahlende Priifling sieht :
den Film nur fiir sehr kurze Zeit und kann dadurch nur eine geringe
Untergrundschwirzung erzeugen. Aus dieser kﬁrzen Skizzierung ist
schon zu sehen, daB fiir den Schnelltransport von Film und Prﬁfling
ein hoher Aufwand an mechanischer Priézision getrieben werden muB,
wenn die Bildqualiti#t ausreichend sein soll. Dieser Aufwand

zhl8gt sich sowohl in einem hohen Preis als auch in einem groﬁen

Raumbedarf nieder.

Die Neutronenradiografie ist eine weitere Durchleuchtungsmethode.
Hier verwendet man Neutronen als Strahlenart, und als Film dient
eine Goldfolie, die jetzt entsprechend aktiviert wird. Die Gamma-
Strahlung des Priiflings stort diese Durchleuchtung liberhaupt nicht.
Das latente Bild auf der Goldfolie wird iiber die normale Autoradio-
grafie, d.h. durch Auflegen auf das iibliche Filmmaterial iibertra-
gen. Sieht man einmal von der Bildqualitdt ab, sorsind als Séhwé- '
chen dleser Methode aufzuzahlen. Lange Bellchtungszelten fur das
latente Blld die Notwendlgkelt mit ebenfalls erheblichem Zeltauf-
wand umzukopleren und als Neutronenquelle einen Reaktor zu be~

nutzen.

Wohl am besten geeignet fiir eine Durchleuchtuﬁg ist eiﬁ Betatron,
Es emittiert eine sehr harte Gamma-Strahlung, die bei den angébb-
tenen Materialpriifgerdten 17 MeV beirdgt. Die Gamﬁa-Strahlung ist
eine Rontgenbremsstrahlung, die dadurch erzeugt wird, daB hochbe-
schleunigte Elektronen auf ein Platin~Target geschossen werden.
Die mittlere Gamma-Energie liegt bei ungefihr 40 % der Maximal-~
energie, bei unserem Betatron also bei etwa 7 MeV. Durch die be=-
sondere Anordnung des Platin-Targets kann man einen vergleichs-
weise kleinen Bremnfleck erzeugen, der in der Gegend von einem

Zehntel Quadratmillimeter liegt, was natiirlich der Bildqualit#t
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zugute kommt. Die Eigenstrahlung des Priiflings unterliuft man
durch die unterschiedlichen Absorptionscharakteristiken beider
Strahlungen in Stahl. Der Absorptionskoeffizient fiir Gaﬁma~Strah—
len in Stahl zeigt folgenden Verlauf: In der Gegend von 5-15 MeV,
genauer gesagt bei 8 MeV,findet man ein flaches Minimum. Die Halb-
wertsdicke liegt relativ hoch, bei 3,2 cm. Stahl ist also weit-
gehend durchlidssig flir die Betatron-Gamma-Strahlung. Hingegen
liegt die Halbwertsdicke fiir 0,5 MeV Gamma-Strahlung bei 1 cm
Stahl. Mit 9 cm Stahl schwiicht man die Priiflings-Gamma-Strahlung,
grob gesagt, um den Faktor 100 stidrker als die Betatron-Strahlung.

Wir betrachten im folgenden einige Betatron-Aufnahmen: In Fig. 10
sieht man einen Tablettenbrennstoff, bei dem trotz Bestrahlung
die Pressmulde (Dishing), an einer Tabletten-Stirnseite noch gut
zu erkennen ist. Der schwarze Strich im rechten Teil des Bildes
ist das Rh-Pléttchen am Ende der Brennstoffsiule. Es hat sich
offenbar aus seiner Haltsrung im Stopfen geldst.

In Fig.11 ist nun deutlich ein Zentralkanal zu sehen. Die Press-
mulden sind bis auf einen schmalen Spalt zusammengedriickt. Der
Zentralkanal verliZuft nicht ganz zentrisch, sondern beschreibt

éine leichte Schlangenlinie.

In Fig.12 sieht man wieder einen Pulver-Priifling mit Zentralkanal.
Am.Ende‘des Kanals befindet sich eine sackfdrmige Erweiterung.

Die Brennstoffsiule ist geschrumpft und damit vom Rh-Plittchen
abgeriickt. Der Neutronen-Absorber ist nicht mehr voll wirksam,‘
wodurch sich die Leistung im SHulenende erhtht. Im Gamma~Scanning

sieht man am Ende eine Spitze.

Fig. 13 zeigt einen Tablettenpriifling, dessen Zentralkanal eine
Blasenkette bildet. Die Blasen haben ihren grofiten Durchmesser
an der Kreuzung mit den Tablettenstirnflichen und stehen mitein-

ander in losger Verbindung.

Vollkommen strukturlos ist der Bremnstoff in folgender Figak
Die hohe Wirmeleitfihigkeit des mit Molybdin beschichteten,UOa-
Pulvers hat die Ausbildung einer Hochtemperaturstruktur ver-

hindert.
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4.5 Gamma-Scanning

’Das‘GammAAScanning ist eine Untersuchungsmethode, die mit
einem relativ bescheidenen Aufwand an Gerit und Arbeitszeit eine
Reihe wertvoller Informationen iiber den Brenmnstoffpriifling lie-
fer%.iihr Prinzip beruht auf der Messung der Spaltprodukt-Gamma-
Strahlung eines bestrahlten Priiflings entlang seiner Lingsachse.
In der Praxis verliuft diese Messung wie folgt: Der aktivierte
Priifling wird als Strahlenguelle kontinuierlich oder in kleinen
Schritten an einem Spaltkdllimator vorbeigezogen. Jenseits des
Kollimatorspalts befindet sich ein Gamma-Detektor samt Impuls~
analysator und Ratemeter, der die Intensitit der durch den Spalt
kommenden Gamma-Strahlung mifit und in einem Diagramm gegen die
Priiflingslidnge auftrigt. Die Glite eines solchen Diagramms hingt
unter anderem sehr stark von den Dimensionen des Kollimatorspalts

ab. Bei uns hat der Spalt folgende Abmessungen: 0,5.x 20 x 700 mm.

Die Messung an einem Priifling beginnt mit der Aufnahme seines
Gamma=Spektrunms. Soweit nicht axiale Spaltproduktwanderungen
stattgéfunden haben, kann ein beliebiger Ort fiir die Aufnahme
ausgewaﬁit werden. Nach einem Blick auf das Spektrum wird ent-
schieden, welche Energiebereiche abgetastet werden sollen. Am
hiufigsten wird eine Gesamt—Gamma-Méssung durchgefithrt, bei der
alle Gamma-Quanten oberhalb einei bestimmten‘Schwelle {z.B.

500 KeV) zusammen gemessen werden. In unserem Gamma-Scanning-
Programm werden zwel Energiebereiche, ein niederer um 100 KeV

und ein hoherer zwischen 600 und 800 KeV, abgetastet.

Fig.15 zeigt das Gamma-Diagramm (600-800 KeV Energiebereich)
eines Tablettenpriiflings. Dfei wichtige Aussagen‘sind dém Diagramm
unmittelbar zu entnehmen, Léhge der Brennstoffstule, relativer
Abbrand bzw. Leistungsprofil und ein Hinweis auf den Zustand des
Brennstoffs. Aus der Literatur geht hervor, daB die Linge der
Brennstoffsiule bis auf 250/u'genau vermessen werden kann. Bei -
unseren Priiflingen wird eine genaue Messung nicht durchgefiihrt,
da die Rdntgendurchleuchtung AufschluBl iiber eine VerZnderung

der Brennstoffsiule gibt. Bezliglich des Leistungsprofils zeigt
der hier betrachtete Priifling eine besonders hohe Differenz
zwischen Maximum (am oberen Ende) und Minimum. Am unteren Ende

erbrachte der Priifling nur etwa 75 % seiner Maximalleistung.
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Die Feinstruktur des Gamma-Profils zeigt in Fig.15 deutlieh, daB
es sich um Tabletten-Breanstoff handelt., Die Pressmuldeh an den

Stirnseiten der einzelnen Tabletten sind durch kurze Einschnitte
im Gamma-Profil gekennzeichnet. Tiefe Einschnitte im oberen Teil
weisen auf grofle Radialrisse bzw. auf die Zerstorung der Tablet-

ten hin.

Die oben erliuterten Informationen iiber den Brennstoff erhilt
man bei einem geringen Aufwand an Ausriistung und Arbeitszeit.
Geht man zu komplizierteren MeBeinrichtungen (Germanium-Detekto-
ren, Mnltikanalimpulsanalysatoren) iiber, so lassen sich noch
weitere Informationen, z.B. iiber den absoluten Abbrand und die

Spaltproduktwanderung gewinnen,

k.6  Autoradiografie mit Lochkamera

Eine andere Moglichkeit, AufschluBl iiber den Zustand des
Brennstoffs eines Priiflings zu erhalten, ist die Abbildung mit -
Hilfe einer Lochkamera, Dabei 188t man, analog zur optischen Loch-
kamera, die vom Priifling emittierten Gamma-Strahlen durch eine
Lochblende auf einen Film fallen. Wie auch im optischen Bereich
ist diese Kamera extrem lichtschwach und nur bei sehr aktiven
Priiflingen erreicht man ertrigliche Expositionszeiten. Weiter
zu erwihnen i§t, daB die Bildqualitdt unbefriedigend ist, ein-
mal weil man keine saubere Lochblende aus vollkommen gammadurch-‘f
ldssigem Material herstellen kann und zum anderen wegen dex
rédumlichen und nicht fléchenhaften Ausdehnung des Priiflings. Da-
her ist dié Autofadiografie mit der Lochkamera nur eine unbe-
deutende Nachuntersuchungsmethode, die gewShnlich nur zum Auf-—

finden eines Priiflings in einer groflen Bestrahlungskapsel dient.

In unserem Nachuntersuchungsprogramm war urspriinglich auch diese
Autoradiografie vorgesehen. Wir sind aber, seit wir die Priif-
linge mit dem Betatron durchleuchten konnen, nicht mehr auf die

Ergebnisse dieser Methode angewiesen.
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5. Untersuchung an. punktierten Priiflingen

Nach der zerstdrungsfreien Untersuchuhg wird der Priifling zur
Gasentnahme von der Stirnseite mit einem Bolzen angeschossen.

Ein erfolgreiches Anschieﬁen ist erschwert, wenn der Brennstoff
unversndert und damit mechanisch stabil bleibt. Dann ist ein An-~
bohren der Mantelfliche zur Umgéhung dieser Schwierigkeiten unum-

ginglich.

5.1 Freies Spaltgas

‘Die Spaltgésfreisetzuhg hat stets einen entscheidenden Ein-
fluB auf die Auslegung von Briiter-Brennstiben gehabt. Wghrend an-
fangs eine mdglichst geringe Freisetzungsrate angestrebt wurde,
um den Gasdruck auf die Hiille klein zu halten, erscheint heute
eine moglichst hohe Freisetzung wiinschenswert, da damit das
Feststoff-Schwellen des Brennstoffes vermindert wird. In jedenm
Fall ist es wichtig, die Menge und den Druck des wihrend der Be~

strahlung freigesetzten Spaltgases zu bestimnmen.

Nach dem Anschieflen des Priiflings 148t man das entweichende
Spaltgas in einen expandierenden Rezipienten expandieren. Daher
muB das Volumen des Rezipienten grof gegen das Volumen des Priif--
lings und der Leitung sein. Das Spaltgas wird dann im He-Gasstrom
gaschromatographisch getrennt und Kr und Xe quantitativ be-
stimmt. Die Erfassungsgrenzen fiir die Gase liegen bei 0,5 mmB.
Anschliefend wird das Gas durch eine geeichte Tonisationskammer
geleitet und die Spaltgasaktivitiét gemessen. Bei lEnger abge-
klungenen Priiflingen ist nur noch das Kr aktiv, und zwar durch
das Isotop Kr85 mit 10,6 Jahren Halbwertzeit (lingste Halbwert-
zeit von Spalt-Xenon ist 5,3 4 bei Xe 133). Die Aktivitéﬁsmes~
sung ist empfindlicher als die Gaschromatografie. Noch wenige
/uC Kr85 lassen sich ausreichend genau bestimmen. Die niedrige
Erfassungsgrenze ist jedoch fiir unsere Gasbestimmungen unerheb-
lich, da das Spaltgas uns nur interessiert, wenn es in grdBeren

Mengen vorhanden ist.

Eine zusHtzliche Aktivitdtsmessung macht die Kontrolle der Vo-
lumenmessung mdglich. Theoretisch soll die spezifische AktivitHt

des Spaltkryptons weitgehend konstant sein, wenn nur ein spalt-




XIT - 12~

bares Nuklid da ist. Lediglich dér Abfall des 10,6 Jahre-Nuklids
ist zu beriicksichtigen. Der Sollwert der spezifischen Aktivitit,
der 115/uC/mm3

Beriicksichtigung der Abklingzeit von ca. 1 1/2 Jahren bei den zur

betrdgt, errechnet sich aus den Spaltausbeuten. Bei

Zeit untersuchten Priiflingen sollten wir eine spezifische Aktivi-
t#t von rund 105/d0finden. Die tatsidchlich gefundenen Werte streuven
um 83 mmB. Das hat seine Ursache darin, dall eine Eichung von

Kr85 recht schwer ist und geeichtes Kr-Gas zur Zeit nicht erhilt-
lich ist. In Anbetracht dieser Schwierigkeiten ist die Eichung

des MeBgerites mit 20 % Minus als ausreichend zu bezeichnen.

LBt man fiir die Aktivititswerte eine Fehlergrenze von’:;10 %

zu, so fallen von 81 Messwerten ca. 70 % in diesen Beréich. Beim
Rest gibt es eine ganze Anzahl AusreiBer. Eine weiﬁere ﬁbérﬁa—
chung der Gasmessungen ist durch die Beobachtung des Xe/Kr-Ver=-

hiltnisses gegeben. Dieses Verhdltnis ist wegen des Neutronenein-

135 135
012

fangs von Xe und Xe
zwischen 5,8 bei é = 1
Der Maximalwert, bei dem alles Xe

gewandelt wird, liegt bei (@ =5 x 101° n/cmas und 8,9.

stark neutronenfluflabhiingig. Es schwankt

n/cmzs und 7,2 bei % = 107}~+
133 135 7

und Xe in stabiles Xe um=

n/cmas.

Beim Punktiergas liegt dieses Verhdltnis in der Regel zu tief.
Daraus 138t sich jedock nicht ableiten, daB Spalt-Xe bevorzugt
im Brennstoff zurilickgehalten wird, denn beim darauffolgenden
Spiilen mit He klappt das Verh#ltnis um. Das Splilgas enthdlt zu-
viel Xenon. Wir behandeln im folgenden den zweiten Anteil des

freien Spaltgases, das Spiilgas.

Spiilt man den punktierten Priifling mit He, nachdem man ihn von
der anderen Stirnseite angebohrt hat, so kommt mehr Spaltgas her-
aus, als man nach def Volumenbilanz beim Punktieren erwarten
dirfte. Es sind gewdhnlich 5-10 %, manchmal aber auch bis iiber
20 % des freien Spaltgaées, denen hier durch Spiilen nachgeholfen
~werden mufi. In 7 von 10 Anaglysen findet man, wie schon vorher
erwihnt, einen hoheren Xe-~Anteil als beim Punkiiergas. Moglicher-
weise liegt eine Adsorbtion vor. Punktier- und Splilgas bilden
zusammen das freie Spaltgas. Die bisher untersuchten 12 Priif=-
linge sind hinsichtlich ihres Abbrandes und ihrer Brennstoff-
zusammensetzung noch zu verschieden, als daB man fiir einen be-

stimmten Brennstofftyp jetzt schon giiltige Aussagen lber die
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Spaltgasfreisetzung machen kdnnte. (U02~Tabletten, U02~Pu1ver,
UOZ-MO-Pulver, U02~Ce02-Tabletten) Sie waren aber alle auf eine
Stableistung von etwa 350 W/cm ausgelegt, so daB man einen vor-
l8ufigen und vorsichtigen Vergleich wagen kann. Bei UOa-PulverQ
brennstoff liegt der Anteil des freien Spaltgases zwischen 45 und
55 %. Fiir UOZ-Tablettenbrennstoff liegen noch keine Daten vor.
Die molybdinhaltigen Priiflinge zeigten wesentlich kleinere Frei-
setzungsraten, was ja auch im Hinblick auf die,niédrigere Zentral-
temperatur zu erwarten war. Freisetzungsanteile unter 5 % wﬁrden
gemessen. Bel den CeOz-haltigen Priiflingen liegen die Anteil des
freien Spaltgases ebenfalls niedrig, bei knapp 10 %, obwohl sie
durch die geringere Wérmeleitféhigkeit des Oxyd-Gemisches und

die damit gegeniiber reinem UO2 erhdhte Zentraltemperatur eigent-
lich hoher als beim UO2 sein sollte. Indessen konnte man beil

den keramografischen Schliffbildern auch keine Anzeichen von er-

hohter Zentraltemperatur feststellen.

5.2 Freies Volumen

Zusammen mit der Spaltgasmenge ist das freie Volumen die
Grundlage fiir die Berechnung des Spaltgasdrucké. Aus den Innen-
Abmessungen der Hiille und der Dichte des eingefiillten Materials
ist das Brutto-Leervolumen zu ermitteln. Voraussetzung ist allkr-
dings eine spezifikationsgemiiBe Flllung der Hiille ohne HohlrHume.
Die Bestimmung des freien Volumens erfolgt durch Expansion oder
Kompression eines vorher bekannten Volumens, mit dem das Innere

des Priiflings in Verbindung steht.

Die bisher gemessenen freien Volumina umfassen nicht das ganze
Brutto-~Leervolumen. Dies‘ist dadurch zu erkliren, daB ein Teil
des Bruttovolumens in Form von geschlossenen Poren vorliegt.
Bei den Kapsel-Priiflingen lag das erfassbare freie Volumen bel
den bisher untersuchten Priiflingen zwischen 65 und 75 % des
Brutto-Leervolumens. Einige AuBenseiter brachten es auf 55 %
bzw. auf 89 %.»Ein Zusammenhang zwischen erfassbarem freiem
Volumen und Abbrand 158t sich nichﬁ erkennen. Uberraschender-
weise spielt es auch keine Rollé, ob der Brennstoff in Tablet-

tenform, als einvibriertes Pulver oder mit Zusitzen von Mo bzw.
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CeO2 vorliegt. Bisher waren die Bestrahlungsbedingungen fiir die
Kapselversuchseinsdtze jedoch noch zu unterséhiedlich (Abbrand,
Zahl der Abschaltungen), um kleinere Unterschiede bei verschiede-

nen Brennstoff-Formen beobachten zu konnen.

6. Untersuchungen an zerlegten Priiflingen

Nachdem die Untersuchungen am unzerstdrten Priifling abgeschlos-
sen sind, wird fﬁr jeden Priifling ein spezieller Zerschneideplan
aufgestellt. Dieser Zerschneideplan orientiert sich im wesent-
lihen an den Betatron-Aufnahmen, dem Gamma-Profil und an einigen
allgemeineren Gesichtspunkten. Fiir Spaltgasuntersuchungen werden
jeweils 2 Stiicke herausgeschnitten. Abbrand-Analyse und Korn-
groflenbestimmung kommen mit je einer Probe aus. Die urspriinglich
veranschlagten 3 keramografischen Schliffe pro Stab wurden bei

besonders interessanten Priiflingen bis auf 6 erhoht.

6.1 Gebundenes Spaltgas

Die firdie Gasbestimmung abgeschnittenen Brennstoffstiicke
werden von dem Hillring befreit und der brdckelige Brennstoff
in eine Mahlkapsel eingewogen. In einer Schwinggzihle wird an-
schlieflend ca. 2 Stunden gemahlen, die Kapsel in einem geschlos-
senen Gehduse gebffnet und das freigesetzte Spaltgas, wie bereits
besprochen, gaschromatografisch bestimmt. Um den Mahlprozess
zu kontrollieren, wird an einer Parallelprobe die Teilchengrdfie,
genau gesagt die spezifische Oberfliche, des gemahlenen Brenn-
stoffs in einer BET-Apparatur bestimmt. Die bisher gemessenen
spezifischen Oberfléchen lagen zwischen 2,8 und 4,0 m2/g Brenn-
stoff. Rechnet man einmal diese Werte in TeilchengrtBen um,
etwa unter der Annahme, daB alle Teilchen gleichmiBig und kuge-
lig sind, so kowmt man zu deﬁ extrem kleinen Durchmessern von
0,1 =~ 0,2 /i Als letzter Schritt wird das gemahlene Pulver
in Salpetersdure geldst und abermals Spaltgas bestimmt. Auf diese
Weise erhdlt man von einem Priifling drei Spaltgasfraktionen: '
a) Freies Spaltgas (Punktier- und Spiilgas)
b) Mahl-Spaltgas
¢) Ldse-Spaltgas
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Spaltgasbilanzen haben, als Einzelwerte, kein groBes Gewicht.
Ihre Bedeutung tritt erst bei einer grdfleren Zahl von Mefldaten
zu Tage, da die Einzelwerte mitunter erheblich scﬁwanken. Ledig=-

lich zur Illustration mbchte ich hier éinige Beiéﬁiele anfihren:

Priifling freies Mahl~ Lose-
Spaltgas Spaltgas Spaltgas

U0, ~Pulver 52 % Ik % 37 % o
U0, ~Pulver 54 % 15 % 3%
an»Mcaﬂabletten 5 9% 10 % 85 %
UOZ-MO-Pulver - ' S % 92 %
UO,-Mo~Pulver - 16 % 84 %
UOz-CeOZ—Tabletten 1 % 23 % 66 %

Aus diesen Werten schon GesetzmiéBigkeiten herauszulesen, wire
noch verfritht. Die Proben hatten auch einen zu unterschiedlichen

Abbrand.

6.2 Abbrand

" Da eine der wichtigsten Fragen bei der Brennelemententwick-
lung die Frage nach dem maximal erreichbaren Abbrand ist, ist
die Bestimmung des Abbrandes in Brennstoffproben bedeutsam., Wir
geben im folgenden die wichtigsten AbbrandmaBe und ihre Umrech-

nungen an:

a) At.% Schwere Atome Abbrand
MWd 4y,

b)
(schwere Elemente)

c) Spaltungen v
cm3 (100% dichter Brennstoff)

Manchmal bezieht man die thermische Energie auch auf t Brennstoff.
‘Bei amerikanischen Angaben ist zu beachten, daB mit t die (US
“short)ton = 907 kg = 0,907 (metrische) ton gemeint ist. In die

© Umrechnungsbeziehungen geht u.a. das Molekulargewicht und die
Dichte ein. Dsher sind die Umrechnungsfaktoren vom Brennstoff-
material abhingig. Wenn man fiir die pro Spaltung erzeugte thermi~
sche Energie 205 MeV zugrundelegt / 1,2 /, erhilt man fiir U0,
(Molekulargewicht: 270 g/mol und theoretische ‘Dichte 10,96'g/cm3):
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1 At.% Schwere Atome Abbrand
MWa

)

9600 th A 2,45 . ?020 Spaltungen

8(schwere Elemente)

Es existiert eine Vielzahl von Methoden zur Bestimmung des Abbran-

des, die man in 3 Gruppen aufteilen kann.

Die erste Gruppe umfasst die indirekten Methoden. Der Abbrand
wird hier errechnet, z.B. aus Brennstoffzusammensetzung, Bestrah-
Jungszeit und Neutronenfluﬁ, wobel d&r genaue NeutronenfluB durch
Sonden festgestellt wird. Bei einer anderen Methode wird die
Reaktorleistung und Bestrahlungszeit zur Abbrandberechnung heran-

gezogen.

In einer zweiten Gruppe finden sich alle die Methoden, bei dgneh
der zuriickbleibende Brennstoff, genauer gesagt, die zuriickblei-
benden schweren Atome massenspekirometrisch analysiert werden.
Selbst bel massenspektrometrischer Genauigkeit werden diese Ab~
brand-Bestimmungsmethoden ungenau, wenn der Abbrand sehr klein,
d.h. unter 5000 MWd/t wird. In einer Studie der General Electric
Co. Z?ﬁ;? wird angegeben, daB der optimale Bereich fiir diese T
Methoden zwischen 0,5 und 1,5 % Abbrand liegt. Der gesamte Fehlef

betrégt dann nur ca. 6-8 %.

Die dritte Gruppe schlieflich umfaBt alle Methoden, bei denen
einzelne Spaltprodukte bestimmt werden und iiber die bekannte
Spaltausbeute dann der Gesamt-Abbrand ermittelt wird. Schitzungs-
weise 90 % der Abbrandbestimmungen werden iiber Spaltproduktana-
lysen durchgefiihrt. Wir wollen hier nur die radioaktiven Spalt-
produkte betrachten, die sich wegen ihrer geringen Nachweisgrenze
fir eine Abbrandanalyse besonders bei niederen Abbrinden geradezu
anbieten. Nicht jedes Spaltprodukt ist jedoch als Abbrandindikator
geeignet. Ein guter Abbrandindikator sollte folgende Eigenschaften
habent a) lange Halbwertszeit, b) hohe Spaltausbeute, c) gleich-
bleibende Spaltausbeute fiir schnelle und thermische Spaltung,

d) einfache Chemie der Abtrennung, e) gut bekanntes Zerfalls~

- schema usw. Siebht man unter den eben angedeuteten Gesichtspunkten

die 200 Spaltnuklide aus, so bleibt beinshe nur noch das 05137

em® (100% dichtes

0o

5)
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iibrig. Selbstverstéindlich kann man in bestimmten Fillen die

strengen Forderungen einschrinken, so daB auch Srgo, Ce144 und

selbst das vergleichsweise kurzlebige:Zr95 einbezogen werden
konnen. Der einzige wesentliche Nachteil des Cs, seine radiale
Wanderung, wird dadurch ausgeglichen, daB vérhaltnisméﬁig grofle
Brennstoffproben entnemmen werden, die iiber den ganzen radialen
Querschnitt des Priiflings verlaufen und damit An- und Abreiche~
rungszonen gleich erfassen. Eine Abbrandbestimmung an Mikroproben

ist also nicht sinnvoll.

Die Abbrandanalysen im PSB-Programm sind eben erst angelaufen.
In einem Priifling wurden die Spaltprbdukte Cs137, Sr90 und Ceﬂ”+
gleichzeitig bestimmt und zur Abbrandberechnung herangezogen.
Erstaunlicherweise hat sich gezeigt, daB auch die aus einer
anderen Untersuchungsstufe stammende Spaltgaskonzentration im
Brennstoff zur Abbrandberechnung verwendet werden kann. Der auf .
Grund des Kr85—Geha1ts ermittelte Abbrand kam: in dem oben er-

wihnten Prifling dem voraus berechneten am nichsten.

6.3 Keramografie

Die Verinderung der Struktur des Brennstoffs als Ergebnis,
insbesondere der Temperaturverteilung widhrend des ReaktorbetrieQ
bes,wird mit Hilfe der Keramografie sichtbar gemacht. Dabei be~’
dient man sich konventioneller Préparationsmethoden fiir die
Herstellung der Keramik-Schliffe. Die Brennstoffproben werden
durch Ausgieflen mit Epoxy-Harzen verfestigt, anschlieBend ge- -
schliffen, poliert und, wenn notwendig, gedtzt. Eine Beurteilung
und Auswertung der Schliffbilder wird am Metall-Mikroskop vorge-
nommen., Zur Untersuchung der Brennstoffstruktur unserer Priflinge
wurde ein Schnittschema aufgestellt. Gem#f diesem werden von
jedem Priiflingsstab in Standardpositionen drei Querschnitte prid-
pariert und ausgewertet. Zur Untersuchung besonderer Phinomene
werden zusdtzliche Querschnitte und in steigendem Mafe auch -

Léngsschnitte angefertigt.

Einen Uberblick iiber die bisher untersuchten Bremnstoffstrukturen
fiir Pulver- und Tablettenbrennstoff geben die nachfolgenden Ab-

bildungen.
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In Fig.16 sieht man einen Querschnitt durch einen Pulver-Priif-
ling. Das urspriinglich als Pulver eingerﬁttelte U02 ist in der
Mittelzone zu einem kompakten breiten Ring verdichtet. Im Zentrum
hat sich ein Zentralkanal gebildet. In der Nzhe der Hiille ist hin-

gegen die Pulverstrﬁktur unverénderﬁ geblieben.

In Fig.17 erkennt man einen Langsschnitt durch das untere Ende
eines Pulverpriifiings. Um den glattwandigen Zentralkanal, der
an seinem Ende eine sackfdrmige Erweiterung bildet, schliefit
sich eine verdichtete Mittelzone an, die sich bis in die groflen
Partikel der Randzone fortsetzt. Durch die radialen Risse ist
feinkdrniger Brennstoff aus der AufBlenzone in den Zentralkanal

gelangt.

In Fig.18 sienht man einen Querschnitt durch einen Tabletten-
Priifling. Der typische Zentralkanal ist von einer breiten Zone
starken Kornwachstums umgeben, die bis zu einer schmalen Uber-
gangszone reicht. Unmittelbar an der Hiille befindet sich die von

Radialrissen durchzogene urspriingliche Sinterzone.

In Fig.19 ist die Zentralzone eines Tablettenpriiflings ersicht-
lich., Unmittelbar an den Zentralkanal anschliefiend liegen die
langgestreckten Stengelkristalle. Ihre Porositdt ist wesentlich
kleiner als die des urspriinglichen Sintergefiiges, sie steigt

jedoch in der Ndhe des Zentralkanals wieder an,

In Fig.20 erkennt man den Querschnitt durch die Zentralzone
eines Tablettenpriiflings. Wohlausgeprégte Linsenblasen sind in
Richtung des Temperaturgradienten auf den Zentralkanal zu ge-
wandert. An den Seiten dieser Linsenblasen haben sich diinne
Blasenketten abgeltst. Sie zeigen die Begrenzung der durch den .

Wanderungsprozess erzeugten Stengelkristalle.

6.4 Kontakt~Autoradiografie

Eine weiltere Auswertemaglichkeit der keramografischen Schliffe
bietet die Kontakt-Autoradiografie. Das Prinzip ist einfach.
" Eine fotografische Platte wird entweder in der Dunkelheit direkt

oder bei normaler Beleuchtung eingepackt in eine lichtdichte
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abér sehr diinne Folie, auf den Schliff gelegt und &mit der Beta-
und. Gamma~-Strahlung des Brennstoffs ausgesetzt. Man entwickelt
anschlieBend und erhdlt so ein Bild voa der Verteilung der

Spaltprodukte in der Querschnittsfliche.

Die Kenntnis einer solchen Verteilung ist wichtig zur Beurtei-
Jung der Frage, ob eine Brenunstoffzone geschmolzen war, denn

das Schmelzen ist gewissermaRen ein Reinigungsvorgsng, bei dem
die Spaltprodukte, HZhnlich wie beim Zonenschmelzen, im letzten4
fliissigen Rest angereichert werden. Unbekannte Einschliisse im
Brennstoff sind leichter zu identifizieren, wenn bekannt ist, ob
in den fraglichen Gebieten hohe oder niedere Spaltprodukt-Kon-
zentrationen herrschen. Versuche zur Beta-Gamma-Autradiografie,
die bei uns erst vor kurzem begonnen wurden, haben bisher noch

nicht zu brauchbaren Bildern gefiihrt.

Dagegen hat die Alpha-Autoradiografie bereits brauchbare Bilder
geliefert. Die Alpha~-Autoradiographie beruht auf einem ganz
anderen Prinzip und ist selektiv fiir die Alpha-Strahlung. Als
Film dient normales Zelluloid, also eine nitrierte Zellulose.
Wie iiblich wird das Zelluloid allerdings ohne Abdunkelung auf
den Schliff gebracht. Die emittierten Alpha-Teilcheh brennen
richtige Locher in das Material. Diese Locher werden dann mit
NaOH entwickelt. Der Mechanismus dieser Entwicklung ist unbe-
kannt, Beta-Strahlen mit ihrer wesentlich geringeren Ionisa-~
tionsdichte brennen keine Ldcher. Ein Beispiel fiir eine Alpha-

Autoradiografie sehen Sie im folgenden Bild (Fig.21).

Es handelt sich hier um einen beim Betrieb éufgebrénnten Kapsel=-
Priifling. Das PbBi der Kapsel ist dabei in den Zentralkanal und
die einmiindenden Radialrisse hineingelaufen. PbBi ist durch die
CE%TQ-Bildung von Polonium ol -aktiv und damit hier gut zu er;
kennen. Erhchte Alpha-Aktivitdt zeigt sich auch auBlen an der
Hiille. Der AuBenrand des Brennstoffs hat ebenfalls einen helle~

ren Ton. MSglicherweise wurde hier bereits etwas Pu gebildet.
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7.'SpeziellekUntersuchungen

Wie schonﬁeingaﬁgs erwghnt werden parallel zu den Standard~Uh£er-
suchungen4an besonders interessanten Einzelproben spezielle Unter-
suchungen durchgefiihrt. Radiochemische Spaltproduktbestimmungen,
Untersuchungen der Rontgenfeinstruktur und analytische Arbeiten
mit einer Mikrosonde sind hier die wesentlichsten Arbeitsrich-

tungen.

Im folgenden sollen die radiochemischen Spaltproduktbestimmungen
kurz umrissen werden. Ziel dieser Arbeiten ist eine detailljerte
Kenntnis der Wanderung aller wichtigen bei der Spaltung gebilde-
ten Nuklide bzw. Elemente in der Bremnstoffmatrix. Zu diesem
Zweck wer&en nach der Bestrahlung‘aus einem Brennstoffpriifling
eine Reihe von kleinen Materialproben (ca. 1-2 mm3) mit Hilfe
eines Ultraschallhammers entnommen und auf bestimmte Spaltpro-
dukte hin snalysiert. Fig.22 zeigt eine solche Spaltproduktver-~
teilung fiir einen Brenunstoff-SHulenquerschunitt. Die stark durch-

137 158t eine Abreicherung des Nuklids

gebogene Kurve fiir das Cs
in der Brennstoffmitte verbunden mit einer Anreicherung in der
AuBlenzone erkennen. Fiir Ce144 ist ein solcher Effekt nicht eine-
deutig erkennbar. Es ist vorgesehen, sechs weitere Radionuklide
in dieser Richtung zu untersuchen, um ein mdglichst vollstdndiges

Bild der Spaltproduktverlagerungen zu bekommen.

Beinahe alle speziellen Untersuchungen zielen daraufhin, den Zu;
stand und das Verhalten des Brennstoffs bei hohen und thhsteﬁ
Abbrénden detaillierter kennenzulernen. Die bisher erreichten
Abbrinde sind programmgemiB noch nicht hoch genug, als daB diese
Untersuchungen mehr als vorliufige Ergebnisse hitten liefern

konnen.
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1. Einleitung

Das ganze Seminar mit seinen einzelnen Referaten kann nach 3 wesent-~

lichen Leitlinien geordnet werden, nimlich

- e85 sollte eine zusammenfassende Dargtellung der stofflichen Er-
scheinungen, eine Phi#nomenologie des Brennelementverhaltens ge~

geben werden,

- es5 sollten die Funktions- und Fabrikationsparameter in ihrer
Wechselwirkung, hauptsBichlich aber bezliglich der Empfindlich-

keit der wechselseitigen Beeinflussung herausgearbeitet werden,

- es sollten fiir diese Parameter funktionelle Beziehungen herge~

leitet werden, welche die stofflichen Erscheinungen beschreiben.

Die letztgenannten funktionellen Beziehungen stellen erste Elemente
einer umfassenden Brennelement-Theorie dar. Die theoretischen Be~-
miihungen erstrecken sich aber nicht nur suf den rein technisch-wissgen-
schaftlichen Bereich, auch die Probleme der Skonomischen Optimalisie-
rung lassen sich analytisch behandeln.

In diesem Zusammenhang sei riickblickend auf mehrere theoretische An-
sitze hingewiesen, die im Laufe des Seminars neu entstanden oder er-

neut akzentuiert wurden. Sie beziehen sich auf
- die Wirmeleitfdhigkeit im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille

-~ den Zusammenhang zwischen der Schmierdichte des Brennstoffes und

dem maximal erreichbaren Abbrand
~ Diffusions~ und Kriechmodelle im oxydischen Brennstoff
~ Brennstoffzyklus - Optimalisierung

- das Kriechverhalten der Hiille

Im vorliegenden Referat sollen nun noch zwei theoretische Beitrige

angefiihrt werden, nimlich
- die Herleitung von Brennstoffspezifikationen aus Volumenbilanzen

- die analytische Darstellung der Fabrikationskosten von Brenn-

st&ben.

Die beiden Beispiele aus sehr verschiedenen Denkbereichen erheben

mit ihren Ergebnissen natlirlich nicht den Anspruch letztgiiltiger
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Aussagen. Sie sollen vielmehr die Arbeitsweise deutlioh machen,

mit der die auBerordentlich komplexe Phiénomenologie zu durche-

dringen ist.

2. Brennstoffspezifikationen aus Volumenbilanzen

Unter der Annahme, dafBl in einem Brennstab keinerlei Wechselwir-
kungskrifte zwischen Brennstoff und Hiille auftreten (oder nur solche
Krifte, die fiir eine bestimmte Modellvorstellung vernachlissigbar
klein sind), werden fiir den Brennstoffbereich Volumenbilanzen fiir
die festen und die nicht ins Gasplenum abziehenden pgasfSrmigen
Spaltprodukte aufgestellt, aus denen flir die Ausgangsdichte und
Ausgangskonfiguration des Brennstoffes Bestimmungsstilicke gewonnen

werden konnen.

2.1 Totale Schwellvolumenbilanz

Eine derartige Bilanz war bereits der Ausgangsschritt einer

entsprechenden Betrachtung in Beitrag V und hat dort zu einer "Ab-
brandformel! gefilhrt. Diese Bilanz wird hier in eine etwas allge~
meinere Form gebracht, um mit den nachfolgenden separaten Volumen-

bilanzen vergleichbar zu werden.

Der Grundgedanke ist hierbei, daB beim maximal zuldssigen Abbrand
der "Schwellvolumenbedarf' fiir die nicht entweichenden Spaltprodukte
gerade gleich dem im Brennstoffabschnitt fiir ein Schwellen verfiig-

baren Volumen wird. Letzteres setzt sich aus folgenden Anteilen zu-

sammen :
Ve (cmB/cm) HuBeres Hohlvolumen im Brennstoffbereich, z.B.
' Spalt zwischen Brennstoff und Hiille :
vy (cmz/bm) inneres, makroskopisches Hohlvolumen im Brenn-
stoffbereich, z.B. Einsenkung ("dishing") der
Tabletten
Vo' (cmB}bm) inneres, mikroskopisches Hohlvelumen [Poren),

soweit fiir das Schwellen verfiigbar.
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Der gesamte Schwellvolutienbedarf ist gegeben durch
vy (cmB/cm) den Platzbedarf der festen Spaltprodukte

VS (cm3/cm) den Platzbedarf der nicht entweichenden

gasfdrmigen Spaltprodukte.
Damit ergibt sich als Ansatz fiir die Volumenbilanz:

Vg + Vg + VL = Vo + Vg )

Um zu-einem Ausdruck fiir das verfiigbare Porenvolumen Vé zu kommen,

teilen wir das ganze Brennstoffvolumen VF in 3 Teile

v = Vpl +4Vkr + vtt ,. (2)

wobei bedeutet

Vpl (cmB/bm) den plastischen Brennstoffbereich
Vkﬁ (cmB/cm) den Kriechbereich
Vit (cmB/cm) den starren Tieftemperaturbereich

Jeder dieser Bereiche weist die einheitliche Brenustoffporositdt p
auf, die mit der relativen Bremnstoffdichte Q. (1n % der theoretl-

‘schen Dichte) einfach verknilipft ist:
p = 1 _‘S)F : - (3)

Die Poren in den 3 Bereichen sind nun verschieden verfiigbar fiir

das Spaltproduktschwellen. Dies wird durch die Verfiigbarkeitsfak-

toren
£ - fir den plastischen Bereich
m fiir den Kriechbereich '
n fiir den Tieftemperaturbereich

angegeben. Somit ergibt sich fiir das verfiigbare Porenvolumen

vy o= pCQ.VPl +m V40 V) (&)
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Die Volumenanteile der 3 Brennstoffbereiche sind nun -durch

X (Wfcnm) die Stableistung
T, °c) die Temperatur an der:Brennstoffoberfliche
Tkr (°c) die als scharf angenommene Temperaturgrenze

zwischen Tieftémperatur—vund Kriechbereich

T . (°c) die (ebenfalls als scharf angenommene))Grenze

zwischen Kriechbereich und plastischem Brenn-
stoff '

festgelegt wie folgt:

Yy =K. Vg

Vip 8 . Vg , «(5)
Ty = YT Vp

mit & + B + ¥ = 1. Die zuletzt eingefilhrten Bruchteile &, B,g’wer—

den nun fiir den Fall konstanter Wirmequelldichte, wie sie im schnel-

i

H]

len NeutronenfluB praktisch vorliegt, berechnet. Die radiale Tempe-

raturverteilung r = r(T) im Stabquerschnitt ist dann gegeben durch

T
r2_ = r; {1 - i*.fi j kdT \ (6)

wobei k die Warmeleitfihigkeit des Brennstoffes und re den AuBen-
radius des Brennstoffzylinders darstellen. Durch Einfithren der

Wertepaare in (6)

il
]

'-T"':"Tkr — T

i
e

- T =f-Tpl —y T

ergeben sich die Bereichsbruchteile zu

- 2 » Tpl N\
< = =B - 1 -2 kAT
r X T
F a f
a2 T2 o
g o= == pl_ | B0 4 an S (73
e X
I‘F T : .
T kr
L2 _ L2 kr
) - { v
Yy = = Zkr =i‘ij kdT
r X
T
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Nachdem nun alle Bestimmungsstiicke fiir das verfiigbare Porenvolumen

definiert sind, wird dieses schlieB8lich mit (3), (%) und (5) zu

v.'! = (1-3F) (oCE-;- Bm +3“n)\1‘F = (1_3F)g . VF (8)

P

unter weiterer Einfﬁhruhg der Abkiirzung
g = d:ea- B8m + ¥m (9)

Jetzt #ind die Ausdriicke VR und VS fiir den Schwellvolumenbedarf

ndher auszufilhren. Beide sind proportional zum

Abbrand A (MWd pro kg Schwermetall)

Der Platzbedarf fiir die festen Spaltprodukte ist weiterhin propor-

tional zum 100 % dichten Festkorpervolumen

Vo = 8pVp hp A (10)

wobei die Konstante

h (kg/MWd) das relative Schwellvolumen infolge der

R
festen Spaltprodukte
darstellt. Der Platzbedarf fiir den nicht entweichenden Teil der

Spaltgase tritt nur im Kriechbereich auf und ist diesem proportional

Vg = BV h_ A (11)

und hier ist die Konstante

h_ (kg/MWd) das relative Spaltgasschwellen im Kriechbereich

Nun 1858t sich der Ansatz (1) mit Realit#t erfiillen. Unter Einfiih-
rung von (8). (10) und (11) ergibt sich als maximale Brennstoff-
dichte VG + VD .

VF g - B hs A

9 = —F - (12)
S% g + hR A

Hierzu gehdren die Abkiirzungen g sowie &, 8 und ¥’y wobel in letzte-
ren die Integrale von (7) durch Einfithrung der konstanten mittleren

Wirmeleitfihigkeit k aufgeldst werden. Somit:



: Lk V)
oC= 1= fjir— _(Tpl -T)
' LWk
~ 7 $ . (13)
LUk )
3* = -jg—- (T = Ta) | '

g,=&€+8mv+~n
o

Formel (12) wird nun numerisch ausgeWertet‘ Als Beispiel wird ge-

nommens
¥ = booWfem ; ¥ = 0,023 W/em °C
On . o o, . - o
T, = 900°C; T, = 1300°C ; Tpl; 1700°C
8’= 0,8 5 m=20,535mn=0,3
hy = 1,6 ° 10~ kg/MWd ; h = 0,4 { 1of3 kg/MWd

Die Beziehungen (13) liefern damit als Eingabedaten fiir (12)

£ = 0,448 -
3 = 0,276 g = 0,589
&" = 0,276

Fig.1 bringt die graphische Darstellung vonugF(A) und zwar flir
% Fglle, nidmlich

Fall 15 V, = O ; V, = 0
Fall 2:  Vy, = 0,05« V3 7V = 0
Fall 3: V, = 0,03 * Vg3 Vy = 0,02 * Vg

In Fall 1 entspricht die Brennstoffdichte der Schmierdichte. Diese
darf bei 400 W/cm und einem Abbrand von z.B. 60 MWd/kg U+Pu also

nicht hoher als 85 % der th.D. genommen werden.

2.2 Separate Schwellvolumenbilanzen

Die hier folgenden Uberlegungen setzen voraus, daB die totale
Volumenbilanz, wie sie in 2.1 diskutiert wurde, erfiillt ist, sozu-

sagen als notwendige Bedingung. Auch hinreichend ist diese aber nur
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unter der begleitenden Annahme, daf die fir das Schwellen zur Ver-
fligung stehenden Hohlvolumina nicht Sritlich gebunden, sondern radial
frei verschieblich sind. Diese Annahme ist nun bei den Ublichen
Brennstofftemperaturen zwar sicherlich weitgehend erfiillt, aber

nicht selbstversténdlich.

Um die Ziige eines verfeinerten Bremnstoffmodells zu diskutieren, wird
nun angenommen, dall die freie Volumenverschieblichkeit nicht mehr
gewshrleistet ist. Es ist immerhin denkbar, daB dies in den "kalten"
Teilen der Brennstidbe, also z.B. in Bereichen um und unter 300 W/cm
Stableistung der Realit#dt nahe kommt.‘

Bei vollsténdiger lokaler Blockierung der Hohlvolumina miiite man
dann eine Anfangsverteilung fordern, die genau dem lokalen Schwell~
bedarf geniigt, also z.B. eine genau gleichmifBige Verteilung liber
den ganzen Hiillinnenquerschnitt. So ein Brennstoff ist praktiéch
nicht herstellbar - wegen der radial verschiedenen Porenverfiig-
barkeiten miiBte die Porositéit radial sich #ndern - und sicher

auch nicht nofwendig. FEin sinnvoller Zwischehweg fiir die praktische
Auswertung des verfeinerten Modells teilt das ganze Hillinnenvolu-
men (Brennstoff + Hohlriume) in 2 Zonen ein, deren Grenzen nicht

verschieblich sind. Entsprechend Fig,2 ergibt sich

- eine HuBere Zone (Zq) mit dem ""starren' Brennstoffvolumen

Vft und dem Spalt VG

- eine innere Zone (ZZ) mit dem Kriechbereich V., , dem plas-

kr

tischen Bereich Vpl und einem evt. Hohlvolumen (z.B. Ein~

senkung oder zentrales Loch) Vo

Die in beiden Zonen verfiligbaren Schwellvolumina sind

Z,‘ = VG + rn V't't
Z5

(14)

i

Vo o+ p(A?Vpl +m Vkr)

Die separate Schwellvolumenbilanz Tfiir die ZuBere Zone setzt Z1
aus (14) in Vergleich mit dem dort herrschenden Schwellvolumenbe-

darf analog zu (10); Ergebnis mit r = 1 -1

VG+aner = (1-p) a»v hp & (15)
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Hierin wird nun die Porositét p nicht durch die Brennstoffdichte
EF ersetzt, sondern durch die Schmierdichte.gg (% der th.D.). Da-
bei ist es ndtig, den Hiillinnenradius R einzufilhren gemifl- der Be-

ziehung:

(1~-p) VF- = E’RE &s | : (16)

(16) in {15) eingesetzt ergibt als Gleichung fiir -die-HuBere -Zones:

Vgt ynVp = ?Rzgs Y@+ by A) (17)

Fir die innere Zone muf Z2 aus (14) mit 2 Ausdriicken analog zu
(10) und (11) zusammengefilhrt werden:

. h A (18)

+ o V(& fr B m) = (1-p) (G+B) Vp hp A+ B Vg

v F Iy

D

Formel (18) wird dann noch mit (16) umgebildet mit dem Ergébnis:

Yy + &8s Bm-Bn )V ‘WRZSS Z;& Bm o+ G+B) hy AJ (19)

Dazu kommt noch eine dritte triviale Bilanz:

~ 2 ‘
VG + VD + VF = ¥ R | (20)

Die 3 Gleichungen (17), (19) und (20) eignen sieh zur Ermittlung

der 3 Unbekannten V VD und VF. Nach der im Prinzip einfachen alge-

o G’
braischen AuflSsung formieren sich die folgenden Resultate

- fir das gesamte Brennstoffvolumen:

1 -9 (g + hy 4) _
V., = TR = R (21)
1+ B hs A -5

- fir das Hohlvolumen in der HuBeren Zone:

2 F Y148 B &) + by & (eneB h_ A - )] -gn

v
1+ 8 hs A-g

G

(22)

- fir das Hohlvolumen in der inneren Zone

5 8 by A.[H-]%1+n+3 h A - gZ? + (1-5g?h)ﬁ h, A -7(1733)(g7gh)
| 1T+Bh_A-g

pory
VD fl’R

(23)
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Daraus werden nun GroBen abgeleitet, die fiir die Spezifikationen

des Brennstoffs praktisch bedeutsam sind, nimlich

. . # R
- die Brennstoffdichte J?F = ~—;- - 8 (ah)
, va
- der Anteil an innerem Hohlraum & = —— (25)
: ' #R

'VG D

= der Antell an HuBerem Hohlraum G = —— (26)
VG :
- das HuBere Schwellmall d = = (27)
: , 2FR :

Dabei gibt das eben definierte "HuBere SchwellmaB" die nﬁtige radiale
Anfangsspaltbreite zwischen Brennstoff und Hiille bei Tablettenbrenn-
stoff oder ein Hquivalentes voll nutzbares Hohlvolumen in der HuBeren

Brennstoffzone an.

2.3 Grenzbedingungen

Die praktische Auswertung dieser mit den separaten Schwellvoiu-

- menbilanzen erzielten Ergebnisse muB natiirlich in einem sinnvollen
Anvendungsbereich erfolgen. Es lassen sich allgemeine Grenzbedingungen
formulieren, die diés gewdhrleisten und so ausschliefien, daB Volumina
negativ werden und dgl. Es zeigt sich, daB & derartige'Bedingungen

ziemlich zwanglos aufzustellen sind:

1. Der innere Hohlraum H kann nicht negativ werden, d.h. :
>
VD = 0.

2. Der Hubere Hohlraum G kann ebenfalls nicht negativ wer-

den, d.h. V, Z o.

3. Das Brennstoffvolumen kann nicht grdBer als das Hiillinnen-

volumen sein, d.h. vy = 7R,

k., Die Brennstoffdichte kann nicht gréSer als 1 werden,
-

doh. ‘?F = 1'
Aus diesen Bedingungen folgen durch Einfilhrung der ermittelten Be-
ziehungen fiir Vp, V, und Vp nach (23), (22) und (21) Uagleichungen,

die den Abbrand eingrenzen. Dabel werden die in A quadratischen
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Glieder vernachlissigt, da sie sehr wenig Einfluﬁ,haben. BEs ergibt-

sich fiir -
g (- @) (g-4m)
-VDZO: A?-: lgswfarh - (28)
@, by [’1-—(}»\-1+n-g2‘/ + (1= \?sg&n) B h
. (M- )n
-V, % 0: A 2 & — (29)
\§; [;R (1+n-g) + n B hﬁj
1-90)¢
- v, 7R 4 2 P (30)
\gg hR + B hS
1 -
- l?F S 1. A = \Pé (31)

Py (b + 8 1)

Die zuletzt angefiihrte Bedinguﬁg (31) ist dabei von prinzipieller
Bedeutung. Sie gibt -~ im wesentlichen abhingig von der Schmier-
dichte_gs - eine obere Grenze des Abbrandes an, unterhald der

eine Brennstabauslegung nach dem Zweizonenmodell mdglich ist. Dabel
ist die Grenze selbst nur dann erreichbar, wenn die Brennstoffdichte
100 % der theoretischen Dichte ist und somit alles Leervolumen in
offenen HohlrZumen konzentriert ist. Dieser Grenzfall wird mdglicher-~
weise bei einvibriertem erschmolzenem Oxydpulver angenZhert. Ein
numerisches Beispiel dieser Grenzbedingung (31) ist fiir den Fall

X = 300 W/cm und T, = 800°C - die anderen ndtigen Zahlenwerte
gemdB 2.1 =~ din Fig.3 dargestellt.

Die 3 anderen Beziehungen (28), (29) und (30) geben untere Abbrand-
grenzen an. Dies ist aber nur dahingehend zu inte:p etieren, daB
unterhalb dieser Grenzen die Anwendung dieses Brennstoffmodelles
nicht sinnvoll ist. Natiirlich ist jeder beliebig niedrige Abbrand
~hinsichtlich des Volumenbedarfs fiir die Spaltprodukte vorteilhaft.
In Fig.4 werden diese unteren Grenzbedingungen wieder fiir den nu;
merischen Fall :¥ = 300 W/cm und Ta # 800°¢ ausgewertet. Von prak-
tischer Bedeutung ist nur die oberste dieser Grenzen, im vorliegen~

den Fall diejenige aus Vj, 2 o.
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2.4 Numerische Beispiele

Fiir die préktische Auswertung der separaten Schwellvolumenbi-
lanzen werden nun Beispiéle zu den formelmifBigen Ergebnissen -
Formeln (21) bis (27) < . angegeben. Dabei setzen wir folgénde

"Konstanten' als bekannt voraus:

¥ = 0,023 W/em °C ,
[} (o]
Ty, = 1300°C ; Tpl = 1700°C
P = 0,8 3m=20,53;m1n=20,3
bl -3 -3
hy = 1,6 + 10 7 kg/MWd 3 h = _0,4 « 10 © kg/Muad

Prinzipiell variable Eingabedaten sind:
R, ArE Taa X: A
Gesucht wird in Abh3ngigkeit von diesen Variablen

-~ die Brennstoffdichte Pr
'~ der innere Hohlraum H
- 'der HuBere Hohlraum G
’ bzw. das SchwellmaB d

Flir eine graphische Darstellung halten wir hier 3 der variablen

Parameter ganz fest, nidmlich

TR = 0,26 em
T = 800°¢
X = 300 W/em

Fur die Schmierdichﬁe Ss werden zwel diskrete Werte betrachtet:
?S = 0,85 (Flg.B)
$s = 0,95 (Fig.6)

In den beiden Figuren 5 und 6 sind dann die gesuchten GriBen

,§%, H, G und d in Abhéngigkeit vom Abbrand A aufgetragen. GemdB

den Figuren 3 und 4 ist der hier ausgewertete Bereich auch sinnvoll,
fir die Schmierdichte.g = 0,85 erlauben die Grenzbedingungen einen
Abbrand zwischen etwa 50 und 100 MWd/kg, furjg = 0,95 llegt der
Bereich nur zwischen 15 und 30 MWd/kg.

Man muB} sich dariiber im klaren sein, dafl die Kurven in den Figuren
5 und 6 nicht die einzigen Mdglichkeiten der Brennstoffauslegung

angeben, wohl aber jeweils die unter dem Gesichtspunkt der unbedingt
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notigen Brennstoffdichte optimalisierte Konstellation. Wenn also

z.B. bei 85 % Schmierdichte 70 MWwd/kg U+Pu an Abbrand erférderliéh
ist, dann muB die Brennstoffdichte -~ d.h.vi.B,_die Tablettendichte
91,4% % th.D. sein. Fiir den inneren Hohlraum, z.B. in Form einer Ein-
senkung in den Tabletten, ist 3,6 % ndtig. Der éuﬁere Hohlraum, z.B.
in Gestalt des Spaltes zwischen Brehnstofftablette und Hiilllrohr, mﬁﬁ
3,4 % des Gesamtvolumens aufweisén.vNatﬁrlich bieibt dieses Abbrand;
ziel .auch erreichbar, wenn ﬁbef diese Forderungen hinaus die Tablet-
tendichte noch hoher gewdhlt wird und dementsprechend auch,dié freien

Hohlriume noch groBer sind.

2.5 Lokale Optimalisierung

Wshrend sich die numerische Auswertung der separaten Schwell-
volumenbilanzen in 2.4 auf eine bestimmte reprisentative Stelle des
Brennstabes <« an der eben ’I‘a = 800°C und X = 300 W/cm herrscht -
bezog, kann man das System der ermittelten mathematischen Bezie-
hungen auch in flexibler Weise dusnilitzen. In erster Linie bietet
sich hierbei eine ariale Optimalisierung in der Weise,an, daBl jedem
Stababschnitt die hochstmSgliche Schmierdichte zugeteilt wird. Es

ist hierbei der funktionelle Zusammenhang
ES = 95 (y, A’ Ta H ‘?F’ H’ G)

bei konstantem R in Rlchtung‘Q zu maximalisieren. Dieser Zielrich-
tung llegt der Gedanke zugrunde, durch zunehmende Dichte an den
groflen k#lteren Abschnitten eines Brennstabes die mittlere Schmiepr~-

dichte zu erhdhen. Dies wiirde

- zur axialen Flufabflachung beitragen,
-~ die kritische Masse der Spaltzone erniedrigen,

- die interne Brutrate erhdhen.

Eine andere Stufe der lokalen Optimalisierung hat sich der radial
verschiedenen Beanspruchung in der Reaktorspaltzone anzunehmen. Der
Effekt der radialen FluBabflachung, wie er in den groBen Schnell-
bruter-Referenzentwurfen durch Aufteilung in 2 Zonen verschiedener
Spaltstoffanreicherung erreicht wird, lieBe sich durch lokale An-

passung der anderen Brennstoffspeszifikationen weiter akzentuieren.
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3, Die Fgbrikationskosten von Brennstiben

Das Ziel dieser Studie ist es, flir Brennstibe die Abhingigkeit

der Faﬁrikationskosten von verschiedenen bedeutsamen Parametern .
Zﬁ analysieren und formelmi#fBig darzustellen; dabei wird vielfach
auf eine detaillierte Kostenanalyse verwiesen, die kiirzlich auf
einem Symposium vorgelegt wurde ZT%;7. Wir wiederholen hier die
wichtigsten Einzeiheiten der Herleitung und der Ergebnisse und fii-
gen weiterhin einen zus#tzlichen Vergleich mit frilheren Kosten-
hypothesen an. Die'ganzeqnumerische Auswertung bezieht sich auf

Zahlenbereiche, die fiir schnelle Reaktoren typisch sind.

3.1 Problemstellung

Die Fabrikationskosten der Brennstiébe sollen in Bezug auf die
jeweils enthaltene Menge an Uran und Plutonium ("Gehalt von Schwer-

metall') spezifiziert werden. Im einzelnen sollen angegeben werden

-~ die spezifischen Brennstoffkosten F  (DM/kg U+Pu), die sich
auf die Menge U+Pu in der Spaltzone des Brennstoffes be-

ziehen,

- die spezifischen Achsialblanketkosten B (DM/xg U), welche

die zusitzlichen Kosten filir die achsialen Brutmintel -

bezogen auf die‘dortige Menge an U =~ enthalten,

- die mittleren spezifischen Kosten K  (DM/kg U+Pu), welche
den auf die Gesamtmenge an U+Pu bezogenen Mittelwert

aus den Bereichskosten B und F darstellen.

Eine grundsitzliche Annahne fiir die Stabauslegung, die der Kosten-
analyse zugrunde liegt, ist die "integrierte'" Konstruktion des
Stabes mit einer Brennstoffzone, achsialen Brutminteln und einem
Spaltgasraum. Alle wesentlichen Stabmerkmale entsprechen dem Refe-
renzentwurf fiir einen 1000 MWe natriumgekilhlten schnellen Briiter
ZT2;7. Eine typische Lingenverteilung der Stabbereiche ist in
Fig.7 dargestellt. Der filir die Berechnungen herangezogene typische
Brennstoff besteht aus Mischbxidtgbletten mit 15 % Pu02 und einer
Schmierdichte von 85 % der theoretischen Dichte. Die Hiille besteht
aus Edelstahl mit einer Wandstirke von 0,35 mm.

Voﬁ der Vielzahl der EinfluBgriBen werden die nachfolgenden Para-~

meter mit den angegebenen Bereichen bei den Kostenanalysen im
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Detail beriicksichtigt:

- “Brennstoffdurchmessermd,(ingmm)+wdefiniertwals;derwHﬁllinﬁén?,

durchmesser

A

Bereich 5,0 a = 8,0 mm

-~ Brennstofflinge LF,(in mm), ohne Endkappen und Spaltgas-

raunm

A
A

Bereich 400 L

T 1200 mm

-~ Achsialblanketliinge LB (in mm), setzt sich evt. aus oberem

und unterem Brutmantel zusammen

Bereich 300 = L

= 900 mm
- Fabrikationskapazitit CF an Pu-haltigem Brennstoff (in t/Jéhr

an an ’:,'PU.OZ )

A

Bereich 10 = ¢ 100 t/Jahr

F

Nicht beriicksichtigt in den Kostenberechnuﬁgen ist der Preis fiir
das U~ und Pu~Ausgangsmaterial, ebenso Kkeine Pachten und Zinséﬁ"
fiir das Pu wdhrend der Verarbeitung. Auch der Wert fiir die Pu-
Verluste ist nicht eingeschlossen. Doch wird eine Arbeitsweise
verlangt, bei der die Verlustrate unter 1 % liegt. Vorausgesetztv
wird das gegenwirtige européische Kosten~ und Preisniveau und der
Ablauf einer kontinuierlichen Produktion mit 100 % Auslastung def
Kapazitsit. SchlieBlich ist auch die Assemblierung fertiger Brenn-
stibe zu Brennelementbiindel nicht in den hier angefiihrten Kosten

enthalten.

3.2 Parameteranalyse der Brennstoffkosten

Als Ausgangsdaten fiir die Kostenanalyse standen die von den
Firmen NUKEM/ALKEM numerisch kalkulierten Fabrikationskosten zur

Verfﬁgungyjf3;7, und zwar fiir die einzelnen Parameterkonstellationen

d = 5, 6 und 7 mm
LF = 525 und 955 mm
CF = ‘20 und 100t anfPuOZ/Jahr

In Tabelle 1 sind diese Zgﬁlenwerte, aufgegliedert nach den 8

Kosteninkrementen F1 bis FS’ zusammengefaBt. Aus diesen Zahlen-

werten lassen sich numerische Formeln fiir die einzelnen Inkremente
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herleiten, Tabelle 2 zeigt als Beispiel den Fall filr 160 t/Jahr
Brennstoffkapazitét. Kombiniert filhren diese Inkrémente nach léiéh;

ter Abrundung einiger Koeffizienten zu der allgemeinén Endformel:

. L : ,
a925 L 1 6.5V F )} 4y
F = P {150 +'~E—— + 7#70(7§-+-j§;)(1 - ?365>;} (32)
Dabei‘ist P der kapazitdtsabhingige Faktor:
0,k
P = (3—8-9}' (33)
F »

Der Faktor P entspricht in seiner Form einem Potenzgésetz:de@eggggmt-
kosten mit einem "Degressionsexponenten" von 0,6, Dies deckt sich

mit den Erfahrungen in der chemischen Fabrikationstechnik.

2.3 Blanketkosten und mittlere spezifische Kosten

_ Die zus8tzlichen spezifischen Kostén fir achsiale Brutmidntel
héngen nicht von deren linge LB ab, da die bendtigte Menge an UOB
und der Zusatzbedarf an Hiillrohr dieser Linge streng proportional
sind. Es geniigt hier, die 3 Kosteninkremente gemiB Tabelle 3 heran-
zuziehen. Fir die Herleitung einer analytischen Beziehung beschrinken
wir uns nur auf die 100 t/Jahr-Werte, da U02 fliir Schnellbriiterzwecke
wohl immer aus einer Groﬁproduktion fﬁr thermische Reaktoren abge-

zweigt wird. Das einfache Ergebnis lautet:

- 934 1243
B = 22— + s (34)

d

Die mittleren spezifischen Kosten ergeben sich schlieBlich durch

entsprechende Wichtung aus F und B:

L LB ,
F i
K = se—eee——e 7 4 e« B (35)
LF + LB LF + LB

3.4 Numerische Auswertung und Diskussion

Die numerische Auswerfung fiir die spezifischen Brennstoffkosten
F gemsfl (32) ist in Fig.8 graphisch dargestellt, und zwar fir ver-
schiedene Werte der Brennstofflénge LF. Die Kapazitdtsabhingigkeit
nach (33) bringt Fig.9 und die spezifischen Blanketkosten nach
(34) Fig.10,



XITT =17

Abschlieflend ist ein Vergleich mit einfacheren Kostenhypothesen
angestellt. Eine derartige frilhere Hypothese nahm an, daB die‘>
Fabrikationskosten eines einzelnen Brennstabes (bei konstanﬁer
lLénge) konstant und somit unabhingig vom Brennstoffdurchmessef
seien. Dies 1st glelchbedeutend mit der Annzghme, daB die hler her-
gelelteten sp921flschen Brennstoffkosten ‘proportional zu 1/d

waren. Um unsere Kostenformeln mit derartlgen einfachen Hypothe~
sen praktlsch verglelchen zu kénnen, stellen wir den tatsschlichen
Kurvenverliufen flir F, B und K hypothetische Kurven gegeniiber,

die von 1dentlschen Werten im Referenzpunkt d 6 mm ausgehen. Der
Kurvensatz F', B', K' glbt die Hypothese einer reinen 1/6 Abhang1g~
keit w1eder, wghrend der Satz F" B", K" d1e Hypothese der konstan~

ten Stabkosten verkorpert also

F', B, K' o & o
(36)

4'1,%"" 'Bn; K" 1
In Fig.11 sind die-spezifischen Brenngtoffkcsfen‘mitrdem Vergleich
zw1schen F, F' und F'" dargestellt, in Fig.12 sind die ‘Blanketkosten
B,,B' und B" aufgetragen und in Flg 13 die mlttleren spezifischen
Kosten K, K' und K", S '
F = 1000 mm tritt fast keine
1/&2-Abh§ngigkeit mehr auf. Die hier kalkulierten Kostenarten kom-

In dem ausgewdhlien Zahlenbeispiel L

men der 1/d-Abhingigkeit viel niher als der alten Hypothese der kon-
stanten Stabkosten. Es ist aber immerhin im Auge zu behalten, daB
der 1/d -Elnfluﬁ bei abnehmender Brennstofflange gemaﬁ (32) W1eder

zunlmmt, wenn er auch in kelnem Falle ubermaﬁlg werden kann.

Einige SchluBbemerkungen sollen d1e weltere und allgemelne Anwend-
barkeit der beil dleser;Studle,erz1elpen Ergebnlsse kommentleren

wie folgt :

éj Die absolute Genauigkeit'der Kostenarten ist naturgemsif be-~
schrénkt, es werden sicherlich Anderungen im Zuge der weiteren
Entwicklung und Erfahrung auftreten. Die relative Genauigkeit,
z.B. fiir einen Vergleich verschie&éner”Brennstdffdurchmesser,

ist sicherlich viel hdher.
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b) Den Studien lag ein Pu-Gehalt von 15 Gew.%'PuO2 zugrunde. Es
wird angenommen, daB sich die Kosten nur wenig #ndern, ‘wenn
ein anderer Pu-Gehalt im Bereich zwischen etwa 10 und 20-% PuQa
aktuell ist.

¢) Wenn anderes Hiillmaterial als die hier betrachtete Edelstahl-
klasse, z.B. eine Ni-Basislegierung mitkalkuliert werden soll,
dirften die Kosteninkremente F_ und B

5 3

besondere wenn das Material nicht marktgingig ist.

spiirbar ansteigen, ins-

d) Als Brennstoff-Form wurden hier Tabletten angenommen. Bei
vibriertem Pulverbrennstoff lassen erste grobe Schitzungen ein

dhnliches Kostenniveau erwarten. Es besteht aber noch viel zu

wenig Erfahrung fiir eine einigermaBen verliBliche Aussage.’

e) Die hier vorausgesetzte 100%ige Auslastung der Fabrikationsan-
lage stellt einen Idealfall dar. Es ist sicher, daB eine niedri-

gere Auslastung von z.B. 75 % hdhere Kosten erzwingt.

f) Es kann angenommen werden, daB die Verarbeitung von "schmutzi-
gen" Plutonium, wie es der Brennstoffkreislauf einesvschnelléh
Briiters verlangt, ohne wesentliche Mehrkosten erfolgen kann,
wiewohl die Strahlenbelastung durch die hdheren Pu-Isotope eine
entsprechende Modifizierung einzelner Fabrikationsschritte ver-

ursachen wird.

4, Das Problem der Brennelement-Theorie

Trotz aller theoretischen AnsHtze ist bis zu einer geschlossénen
Brennelement-Theorie noch ein weiter Weg zuriickzulegen. Es gelingt
aber zunehmend, die Begriffe préziser zu fassen, um damit erst ein-
mal das Problem richtig zu formulieren. Das Wesentliche dabei ist
der funktionelle Zusammenhang zwischen den verschiedenen Parameter-

gruppen. Es kdnnen 3 solche Gruppen unterschieden werden, n#mlich

~ die Funktionsparameter E
- die Fahrikationsparametér S

~ die dkonomischen Parameter P
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Dabei versteht man unter den Funktionsparametern im wesentlichen
die gewlinschte betfiebliche Beanspruchung und unter den Fabrika-
tionsparametern die Elemente der Herstellungsspezifikationen,

siehe Beitrag I, Tabelle I. Die Ckonomischen Parameter umfassen
z.B. die spezifische Bremnstoffbelastung, die Fabrikationskosten
und #hnliche Elemente des Brennstoffkreislaufes, Wenn nun unter

E, S und P Vektoren mit der jeweils ndtigen Komponentenzahl ver-
standen werden, ist die Formulierung des Problems der Brennelement-

Theorie gegeben durch

S = M (E, P)

wobei die Matrix M die Vektoren verkniipft. Das Problem ist geldst,
wenn die Struktur der Matrix M analytisch ermittelt ist. Vorerst

beschrinken sich die Untersuchungen hauptsichlich auf einen tech-
nischen Teilbereich der gestellten Gesamtaufgabe, nimlich auf den

Zusammenhang
s = M' (B

wobei die gesondert betrachteten Skonomischen Parameter als Rand-
bedingungen vorgegeben werden. Die bisher formulierten analytischen
Ergebnisse stellen somit Einzelbeziehungen zwischen verschiedenen
Komponenten der definierten Vektoren dar. Die tatsachliche Losung
des Gesamtproblems ist eine langfristige Aufgabe, fiir die gezielte
Einzelexperimente bei definierter Herstellungstechnik unter ratio-
naler Skonomischer Durchdringung das Ausgangsmaterial liefern

missen.
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Tabelle 1 f'Numerische Ausgangsdaten flir die Brennstoffkosten F in Deutsche Mark (DM) pro kg U und Pu

Fabrikationskapazitit Cp

20 t Mischoxid pro Jahr

100 t Mischoxid pro Jahr

© Q2 = ITIX

Brennstofflinge Ly (mm) 525. 955 525 955 -

Brennsto'ff‘dux#chn%esser a  (mm) 5 | 6 7| 5 6 7|1 5 6‘ 7 5 | 6. | 7
- F, ‘Kosteﬁ{fﬁr Uéé-Pu;ver 35 3| 35| 35 35| 35| 35 35| 35 “’35, ;35'.w 35
Fa Hersﬁellung"aés EubzuPulvera | 152 | 152 | 152| 152 | 152|152 | 59 59| 59 \59l.:59Af;u59
@Fg Harsééliung'deﬁ Tabletten 363 300‘ 252 | 363 | 300 '%52; 171 ,152 131" f71 ,ﬁ52 131
7, Pu-inalysen | g | a4 | sl 4| 84| 84| 50| s0| so | s0| 50| s0
Fy ﬁ,izlix'-oyre; | 179 | 129 | 97| 152 | 111 “83»' 133 | 96| 73 ',11# 82 | 62
| Fy Stabﬁéféﬁéllung 569 | 438 | 334| 344 | 262| 205| 322 | 240 ,‘ﬁaa | 193 46 | 113
F, Kentrallk§sten | 215 162 | 127| 122 | 93| 72| 111 | 83| 66 | 60| 46 | 38
Fy Sonstige Kosten 257 | 239 | 223| 229 | 215| 205| 100 | 92| 86 | 93| 82| 79
F =“§ 1; Sum;ne 185h 1539 'ljok 1481 | 12521088 | 981 1307 688 | 775 | 652, ‘567
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Tabelle 2 Inkremente der Brennstoffkosten flr die
'Kapazit#t 100 t Mischoxid pro Jahr

F, = 35

Fa = 59

p. . Jo72 _ 1085

37 ta e
(1226 2695\ (. _ xnn . 5

Fs = ( : + &2) {1 3.40::1_0 (LF 525)}
SR sg1  siks) : % o

L B = (2;—+§;-2-§-) {¢ - 9.23 x 107" (L -525)}

7230 1627\ (.

F, ‘= ( =+ da) {1-1029::10 (1:F -525)

Fg = (.5.‘512-3_'.7%2)' {1 - 2.02 x 107% 525)}

a

Tabelle 3 Numerische Ausgangsdaten fiir die Blanketkosten B in
o Deutsche Mark (DM) pro kg U |

Fabrikationskapazitét

100 t U0, pro Jahr

20 t cgzi,m‘ Tl

-,‘;,,B:ﬁutstoffdnrch_messer {mm ) 5.1 6 5 6 .7
B, Kosten fiir UO,-Pulver R B Y A Y
B,- Herstellung der Tabletten 51 | 48 | 42 o | 51 | 48 RS- I I
35 Umhiillung 61 | 45 34 45 ":33 25
B ".—.z;.' B ‘ " Summe | 153 |13% | 117 | 137 | 122 | 108
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- Fig1 Maximale Brennstoffdichte
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Starre Grenze ’ Hulle
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innere Zone :
j Kriechbereich Vier
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Hohlraum Vp

| Fig. 2 Zoneneinteilung des Brennstoff -
' | | querschnittes



8

mewwmw

Q
o

A ——> MWd/kgU+Pu
o
o

40

20

XIIL - 24

y

0.80 0,85 090 0,95 1,00

3, —> % th. D.
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Fig.3 Obere Abbrandgrenze
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Fig.l. Untere Abbrandgrenzen
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Fig.5 Optimale Spezifikationen bei 9.=0,85
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X = 300 W/em; Tq=800°C; R=0,26cm;

Fig.6 Optimale Spezifikationen bei Qs =0,95
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Brennstoffzone
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~———800
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Fig.7 Langenvertellung beim
.Na 1" Brennstabentwurf
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Fig.8 Spezifische Brennstoffkosten bei der
Fabrikationskapazitat von 100t UO,- PuO, proJahr
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Fig.9 Kapazitatsabhangigkeit der spezifischen
Brennstoffkosten
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Brutstoffdurchmesser d — mm ,

Fig.10 Spezifische Blanketkosten B
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200 ' \

5 -6 d——s"mm 7

-Cg =100t UO,-PuO,pro Jahr;  Lg =1000 mm,;

Fig.11 Vergleich der Kostenhypothesen fiir die
spezifischen Brennstoffkosten
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Fig.12 Vergleich der Kostenhypothesen fiir die
spezifischen Brutstoffkosten
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Fig.13 Vergleich der Kostenhypothesen fiir die
mittleren spezifischen Kosten





