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Zusammenf assung

Aus Literaturangaben iber die Geflige- und Dichtednderung
von umhiilltem pordsen U02 unter Neutronenbestrahlung wird
geschlossen, daBl die Kriechgeschwindigkeit von UO2 unter-
halb von etwa 1200°C unter Bestrahlung stark erhoht wird.
Die entsprechenden Kriechgeschwindigkeiten unter einer
Spannung von 2 kp/mm2 wurden abgeschatzt und der Kriechge-
schwindigkeit von unbestrahltem UO2 gegeniibergestellt.

Uberlegungen zum Mechanismus der Beschleunigung des Krie-
chens unter Bestrahlung gehen von der begriindeten Annahme
aus, daB in dem betrachteten Temperaturbereich (£ 1300°C)
die Kriechgeschwindigkeit im wesentlichen durch diffu-
sionsbedingtes quasi-viskoses FlieBen bestimmt ist. Der
diffusionsfordernde EinfluBl verschiedener durch Bestrah-
lung verursachter Gitterdefekte wird quantitativ abge-
schatzt. Die Ergebnisse zeigen, daB die aus der ILiteratur
entnommenen Hinweise auf erhohte Kriechgeschwindigkeit un-
ter Bestrahlung vollstandig nur durch die mit der Uran-

spaltung verbundenen Temperaturblitze (thermal spikes)

erklart werden kdnnen. Daneben kann auch die ErhShung der
Punktdefektkonzentration einen wesentlichen EinfluB ha-

ben.

Die Uberlegungen lassen den SchluB zu, daB unter den Be-
triebsbedingungen schneller Leistungsreaktoren die Kriech-
geschwindigkeit des UOg—Brennstoffes unter einem Druck von
2 kp/mm2 mindestens gleich der linearen Schwellrate durch
feste und eingeschlossene gasformige Spaltprodukte ist.
Damit steht das gesamte Brennstoffporenvolumen fur die
Schwellung zur Verfiligung, wenn die Brennstoffhiille dem er-.
wahnten Druck im Brennstoff standzuhalten vermag. Dies gilt
jedoch nur, solange die verbliebenen Poren nicht durch
Spaltgasdruck in ihrem Innenraum stabilisiert werden.



Résumé

Des informatidns obtenues dans la littérature concernant le
changement de structure et de densité de 17700, gainé et
poreux sous irradiation aux neutrons permettent de cohclure
- que la vitesse de fluage d‘UO2 est considérablement
augmentée sous irradiation au-dessous d'une température
d'environ 1.200°C. Les vitesses de fluage correspondant

& une tension de 2 kp/mm2 ont été estimées et comparées

& la vitesse de fluage de 1'UO, non-irradié. '

‘Les considérations portant sur le mécanisme de 1'accéléra-
tion du fluage sous irradiation partent de 1'hypothese
bien fondée que pour la zone de température examinée
déterminée par un coulement gquasi-visgqueux qui est con-
ditionné par la diffusion. L'influence favorable & la
diffusion qui est exercée par différents défauts réti-
culaires résultant de l'irradiation est soumise & une

estimation quantitative. Les résultats montrent gue—les

indications de la littérature gui portent & une augmenta-
tion de la vitesse de fluage sous irradiation, ne se

trouvent complé tement expliquées que par les pics thermi-
gues associés a la fission de 1l'uranium. En outre,

1'élévation de la concentration des d&fauts ponctuels
peut également exercer une influence considerable. ’

Ces considérations permettent de conclure que dans les
conditions d'opération des réacteurs rapides de puissance
et A& une pression de 2 kp/mm2 la vitesse de fluage du
combustible UO2 est au moins égale au taux linéaire de
gonflement atteint par les produits de fission solides

es les produits de fission inclus sous forme de gaz.
Ainsi, l'ensemble du volume des pores du combustible est
disponible pour le gonflement & condition que la gaine
puisse résister a la pression sus-mentionnée qui régne &
1'intérieur du combustible. Cependant, cela n'est valable
gue si le reste des poresln'est pas stabilisé & 1l'intérieur

par la pression du gaz de fission.



Abstract

It is concluded from literature dealing with changes in
structure and density of canned porous UO2 under neutron
irradiation that the creep rate of UO2 below aboub 1,20000
will be considerably increased under irradiation. The

- corresponding creep ratesifor a tension of 2 kp/mm2 were
estimated and compared to the creep rate of unirradiated

. uranium.

Considerations of the mechanism underlying the accelera-
tion of creep under irradiation are based on the well-
founded assumption that within the examined temperature

Trange €§ 1 SBOOQC) ~the- Cr’eep Tate iIs prlmarlly determined —

by quasi-viscous flow caused by diffusion. The diffusion
promoting influence of various lattice defects caused by
irradiation is estimated quantitatively. The results show
that the literature information on an increased creep

e

= T =

rate following irradiation can only be fully explained
with the help of thermal spikes which accompany the fis-
sion of uranium. Apart from that, the growing concentra-
tion of point defects may also have a considerable

influence.

From these considerations it can be concluded that under
the operating conditions of fast power reactors the creep
rate of UO2 fuel under a pressure of 2 kp/mm2 equals at
least the linear swelling rate caused by solid and in-
cluded gaseous fission products. Thus, the total fuel
pore volume is available for swelling, if the fuel canning
is able to resist the indicated pressure in the fuel. How-
ever, this is only applicable as long as the remaining
"pores are not stabilized through the fission-gas pressure

prevailing in their interior.



In Kernresktor-Brennelementen kann es auf Grund der Schwellung des
Brennstoffes durch die Einlagerung von Spaltprodukten nach hohen
Abbranden zu einer starken mechanischen Belastung der Brennstab-
hillen kommen. Da in Hochtemperatur-Reaktoren vom Typ des Schnel-
len Briiters u.U. mit einer weitgehenden Versprodung des Hilllwerk-
stoffes zu rechnen ist, muBl eine Dehnung der Hiillrohre durch den
schwellenden Brennstoff mdglichst vermieden werden. Die Wahl ent-
sprechender Auslegungs- und Betriebsdaten filir die Brennstidbe setzt
guantitative Kenntnisse iber das Kriechen des Brennstoffes unter
Neutronenbestrahlung voraus.

Fir UO2 sind aus den Ergebnissen von Bestrahlungsversuchen grob
gemittelte Werte fiir den Volumenbedarf der Brennstoffschwellung
in drei breiten-Probentemperaturbereichen abgeleitet worden, die
implizit eine Aussage iUber das Kriechverhalten des Brennstoffes
enthalten [1]. In diesem Bericht soll versucht werden, aus ge-
eigneten Bestrahlungsversuchsergebnissen direkt die Kriechge-
schwindigkeit von UO2 unter Bestrahlung abzuschatzen und mit den

7y TTOY

Angzben Uber die Kriechgeschwindigkeit von unbestrahltem UG, zu
vergleichen. AnschlieBend sind die verschiedenen Mechanismen zu
diskutieren, die fiir eine Erhdhung der Kriechgeschwindigkeit
durch Bestrahlung in Frage kommen. '

1. Indizien flir erhohte Kriechgeschwindigkeit unter Neutronen-
bestrahlung

Nach vorliegenden Literaturangaben [2, %, 3a] betrdgt die Kriech-

geschwindigkeit von unbestrahltem UO2 00 bei einer Druckspannung
bant ? . ) -

von 2 kp/mm2 und 1200°C etwa 1-10 * pis 5°10"4/h +), Die thermi-

+) Diese Werte wurden aus Ergebnissen von Bilegekriehversuchen
umgerechnet. Nach Abfassung dieses Berichtes sind den Ver-
fassern Ergebnisse von Druckkriechversuchen bekannt gewor-
den, deren Kriechgeschwindigkeitswerte bis zu einem Fakbtor 10
niedriger liegen [20]. Dadurch erscheinen die im Abschnitt 2
wiedergegebenen Abschitzungen der Kriechgeschwindigkeit un-
ter Bestrahlung optimistisch. Die im Abschnitt 3 gezogenen
Folgerungen wilirden durch die niedrigeren Kriechgeschwindig-
keitswerte grundsétzlich nicht in Frage gestellt. Sie miBten
jedoch noch starker betonen, daB wahrscheinlich die thermal
spikes die Kriechgeschwindigkeit unter Bestrahlung bestimmen,
weil die Selbstdiffusion iliber isolierte Punktdefekte (Frenkel-
Paare) zur Deutung der experimentellen Befunde nicht ausreicht.



sche Aktivierungsenergie des Kriechprozesses stimmt innerhalbd
der Fehlergrenzen mit derjenigen der Volumenselbstdiffusion
iiberein. In dém in Bild 1 erfaﬁbaren,Temperaturbéreich ergeben
die bekannten MeBwerte etwa die mit "unbestrahlt" bezeichnete
Gerade fiir die Kriechgeschwindigkeit von iunbestrahltem ﬁoz unter
einer Spannung von 2 kp/mm2. Hier und im folgenden wurden alle
Umrechnungen von experimentell ermittelten Kriechgeschwindig-
keiten auf die gewZhlte Vergleichsspannung von 2 kp/mm? unter der
Annahme durchgefiihrt, daB die Kriechgeschwindigkeit der Spannung
proportional ist. Das trifft in der Umgebung von 2 kp/mm2 noch
in guter Ndherung zu und entspricht auch der im Abschnitt 2 vor-
angestellten Annaehme, daB der hier untersuchte Kriechprozefl in
~U0,-liberwiegend durch den Nabarro-Herring-Mechanismus bestimmt
ist. Die in den berucksichtigten experimentellen Untersuchungen
auftretenden Kriechspannungen lagen meistens etwa zwischen 1 und
3 kp/mmg.

Finige Bestrahlungsversuchsergebnisse in der Literatur deuten da-

rauf hin, daB die KriechgeschWindigkeit von UO2 unter Bestrah-
lung im Temperaturbereich von 300 - 1000°C um GroBenordnungen
hoher liegen kann. Sie enthalten zum Teil grobe Angaben iber das
Verh&ltnis der Kriechgeschwindigkeiten von unbestrahltem und un-
ter Bestrahlung befindlichem UO, [5, 6]. Zum anderen Teil bieten
sie die Moglichkeit, aus dem Aufbau von Bestrahlungsproben (u.a.
Porositat, Hiillfestigkeit) und dem Verlauf ihrer Volumendnderung
mit dem Abbrand die minimale Kriechgeschwindigkelt des UOZ-Brenn—
stoffes abzuschédtzen [7, 8]. Maximalwerte fiir die wirkende Kriech-
spannung wurden dabei meistens aus der Kriechfestigkeit des HUll-
materials abgeleitet, Im Innern von umhiillten Dispersionsbrenn-
stoffen wurde allseitig gleiche Druckausbreitung angenommen.

Die einfach angelegten Abschétzungen sollen hier nicht im ein-
zelnen wiedergegeben werden. Sie beruhen auf den Annahmen, daf
sich die Spaltgasporen in frei schwellenden UOE—Teilchen unter
konstantem Innendruck vergrdBern, bzw. daBl die Kriechgeschwindig-
keit des Brennstoffes mindestens gleich der Schwellgeschwindig-
keit ist. Der letzte, wichtigere Punkt bedeutet, daB die Porosi-
tit des unbestrahlten Brennstoffes fiir die Schwellung voll in



Anspruch genommen wird, ehe eine auBere Volumendnderung erkennbar
wird; diese Annahme ist durch Gefligebilder und Dichtemessungen
begriindet [7, 8]. Die aus den Abschitzungen erhaltenen Kriechgen
schwindigkeitswerte oder -wertbereiche sind unter Angabe der zu-
grundeliegenden Literaturstelle in Bild 1 eingezeichnet. Die Um=
rechnung auf die einheitliche Spannung von 2 kp/mm2 erfolgte un-
ter der Annahme, daBl die Kriechgeschwindigkeit der Spannung pro-
portional ist (s.o.). Durch lockere Schraffierung ist der Bereich
angedeutet, in dem die Kriechgeschwindigkeit von UO2 unter Be-
strahlung zu erwarten ist. Zum Vergleich ist u.a. die lineare
Schwellrate bei einer Abbrandgeschwindigkeit von 3.10"7/s (bezo-
gen auf alle schweren Atome) eingetragen, die einer fiir einen
~-Schnellen Briiter angemessenen Leistungsdichte von etwa ZWKW/cm5
UO2 entspricht;'die Volumen-Schwellrate fiir die Gesamtheit der
Spaltprodukte wurde mit 1% je % Abbrand angenommen.

Der Uberblick in Bild 1 zeigt, daB bei Temperaturen unterhaldb ven
1200°C eine starke Erhohung der Kriechgeschwindigkeit von U0,

durch Neutronenbestrahlung zu erwarten ist. Die Kriechgeschwin-
digkeit scheint in einem breiten Temperaturbereich von etwa

1100 bis 60000, moglicherweise sogar bis BOOOC, nur schwach von
der Temperatur abzuhangen und mindestens im Intervall von 5°4O—6

-
bis 5:1077/h zu liegen.

Uber die Abhingigkeit der wirklichen Kriechgeschwindigkeit bei
2 kp/mm2 von der Abbrandgeschwindigkeit 188t sich aus Bild 1
nichts eﬁtnehmen, weil nur minimale Werte der Kriechgeschwindig-
keit eingetragen sind, die erst aus der abbrandbedingten Schwelle
rate abgeleitet wurden. So stammen die MeBpunkte (5), (8) und
(6), (7) aus Versuchen bei Abbrandgeschwindigkeiten von etwa
5°10‘9/s bzw. 3.10'8/8, Einige nd8here Angaben zu den Versuchs-
ergebnissen (5, 8) deuten darauf hin, daB die hier dargestellten
Kriechgeschwindigkeiten nicht nur fiir die in allen Fidllen hohen
Endabbrinde (2 10%), sondern auch fiir niedrige Abbrénde (<3%)
glltig sind.

Im folgenden werden verschiedene Mechanismen, die grundsatzlich

fir eine Erhodhung der Kriechgeschwindigkeit in Frage kommen, be-
ziglich der GrdBenordnung und der Temperaturabhangigkeit ihres

Einflusses diskutiert.



2. EinfluB verschiedener diffu%;onsfﬁrdernder Mechanismen auf

die Kriechgeschwindigkeit unter Neutronenbestrahlung

Nach den allgemeinen Kenntnisseén {iber das Kriechen von polykri-
stallinen oxidkeramischen Materialien [9] kann angenommen werden;
daB die Kriechgeschwindigkeit von UO2 in dem hier interessieren-
den Temperaturbereich unterhalb 12000C, bei der relativ niedri-
gen Spannung von 2 kp/mm durch spannungsinduzierte Diffusion
bebtimmt ist. Flr ein Uberwiegendes Versetzungskriechen stehen
unter diesen Bedingungen nicht hinreichend viele aktivierbare Gleit-
systeme zur Verfligung. AuBerdem spricht auch die dubch experimen=
telle Ergebnisse wahrscheinlich gemachte Erhdhung der Kriechge-
schwindigkeit von UO2 unter Bestrahlung (s.Abschnitt 1) gegen ei-
nen wesentlichen EinfluB des Versetzungsgleitens, weil die durch
Bestrahlung hervorgerufene hidrtende Struktur von Versetzungs-
schleifen und Leerstellenclustern [z.B. 11, 12] eher eine Behin-
derung als eine Forderung dieses Mechanismus erwarten'lieﬁe°
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Diffusion ein quasi-viskoses FlieRen gem8BR dem Zusammenhang

in dem o die HuBere Spannung, D den Volumenselbstdiffusionskoeffi-
zienten, N.das Atomvolumen und G die KorngrdBe bedeutet [9]. Diese
Beziehung kann beziliglich ihrer quantitativen Aussage durch das
Auftreten von Korngrenzengleiten -besonders in pordsem Material-
und MikroriBbildung unzutreffend werden, aber der im folgenden
verwendete Zusammanhang E,V D beh8lt seinen Sinn unter der Annah-
me, daB das ebenfalls diffusionsbedingte Korngrenzengleiten unter
Bestrahlung im gleichen Verh&dltnis beschléunigt wird, wie die

Volumendiffusion.

Die folgende Abschitzung der durch diffusionsfirdernde Mecha=-
nismen unter Bestrahlung bedingten Kriechgeschwindigkeit E'bestr
(fir o = 2 kp/mm ) verwendet jeweils die Kriechgeschwindigkeit
und den Diffusionskoeffizienten (ohne Bestrahlung) bei 1%00°¢;
das ist die niedrigste Temperatur, flir die zuverlédssig erschei-
nende Werte des Volumenselbstdiffusionskoeffizienten vorliegen.



Die Diffusion von Uran=Ionen wird im Hinblick auf die sehr viel
hohere Beweglichkeit der Sausrstoff-Ionen sls geschwindigkeits-
bestimmend angesehen. Als Mittelwert zuverléssig étscheinender
Angaben fiir den Uran-Selbstdiffusionskoeffizienten [4] bei 1300°C
wurde D = 4,5°1O-16cm2/s gewshlt. Dann gilt mit € ~ D

/2.10" """ - 1

sty /15107 Cen® s ()

£
bestr.

In dieser Beziehung ist die hier unwesentliche 1/T-Abhingigkeit fir
das strahlungsinduzierte § unberiicksichtigt geblieben.

2.1 Erhohung der Punktdefektkonzentration bei Ausheilung an
h festen Senken

Die im Kernbrennstoff unter Neutronenbestrahlung entstehenden
Spaltfragmente hoher kinetischer Energie erzeugen durch StoBe mit
Gitteratomen Frenkel-Paare (Leerstelle + Zwischengitteratom), die
zum Teil nicht spontan rekombinieren und demit fir eine thermi-

sche Bewegung im Gitter zur Verfligung stehen. Thre Erzeugungs-
rate sei K = K = K, (in Atomenteiler/s). Erfolgt die Ausheilung
dieser Defekte durch Einfang an linearen festen Senken (Ver-
setzungen), die im Gitter in einer Dichte o (in cm/pm?) vorlie-
gen, so stellt sich in kubischen Gittern eine Defekt-Gleichge-
wichtskonzentration °1,7 = K/%cx~d2»“QL,Z ein [10], wenn 4 der
Abstand benachbarter gleicher Gitterionen und vL,Z die Sprung-
frequenz einer Leerstelle bzw. eines Zwischengitteratoms (in
S—q) ist. Da sgich der "Diffusionskoeffizient" DK, der den Ma~-
terietransport durch Bewegung der Bestrahlungsdefekte beschreibt,
als

x _ 1 2 .
D 1,2 = °L,z "B ° d QIL,Z ergibt,

folgt D* = K/«

fir die Diffusion sowohl der Ieerstellen als auch der Zwischen-
gitteratome, wenn fir beide die gleiche Senkendichte o besteht.

Zum Vergleich mit den in Bild 1 erfaBten Ergebnissen von Be-
strahlungsversuchen hohen Abbrandes, wird hier eine -in Bezug
auf die Versuchsbedingungen- mnittlere Abbrandgeschwindigkeit



von 1°1O-8/s zugrunde gelegt. Eigene Rontgenfeinstrukturunter-
suchungen und Literaturwerte [11,:42] zeigen, daB in U0, mit et-
wa 1000 Uran-Frenkel-Paaren Jje Spaltung zu rechnen ist, die vor-
iUbergehend an der thermischen Bewegung im Gitter teilnehmen+).
Durch Zwischengitteratom-Agglomeration ergibt sich schon nach
sehr niedrigem Abbrand (10—5%) eine Versetzungsdichte von 101 -
1072/cm?, die dann nicht mehr zunimmt [11, 12]. Damit ist

K = 1:1072/s, an3:10" 1 /en®, DEm3-10" 17 cn/s.

Die sich aus (x) ergebende entsprechende Kriechgeschwindigkeit
unter einer Spannung von 2.kp‘/mm2 ist in Bild 2 zwischen 1100
und 800°C dargestellt ("FP, Senken'"; zur Begrenzung des Tempera-
turbereiches s. Abschnitt 2.2).

2.2 Erhdhung der, Punktdefektkonzentrabtion bei Ausheilung durch
Rekombination

Mit der Defekt-Ausheilung durch feste Senken im Gitter konkur-

riert die Rekombination von Leerstellen und Zwischengitteratomen.
Dieser Mechanismus 1&Bt sich im Gegensatz zur Ausheilung an fe-
sten Senken nicht in einer plausiblen groben Ndherung behandeln,
sondern erfordert die Auflosung des vollstandigen Gleichungs-
systems filir den stationiren Gitterdefektzustand:
1 2

dCL/dt = K - ‘JZ=CL~CZ - gwi S o o\JLecL = Q
de,/dt = K = y,eCreC —-1d2 e & ° Vp°C, = 0
"z Z "L 77 6 Z 7

L 7 ist hier wieder die Konzentration, \JL 7 die Sprungfrequenz
von Leerstellen bzw. Zwischengitteratomen. Die drei Glieder bei~-
der Gleichungen beschreiben die Defekterzeugung sowie die Defekt-

+
) Eine Abschatzung zeigt, daB die Frenkel-Paar-Erzeugungs-
rate durch Sto6Be schneller Neutronen in einem Schnellen
Briiter in der gleichen GroBenordnung liegfy yle die Er-
zeugungsrate durch Spaltfragmente, so daf nur diese beriick-
sichtigt zu werden braucht.




ausheilung durch Rekombination und durch Einfang in festen Sen-
ken. In die Rekombinationsrate geht nur die Sprungfrequenz der
Zwischengitteratome‘QZ ein, well sie fur die hier interessieren-
den Temperaturen (5 150000) um GroBenordnungen hoher liegt als
die Sprungfrequenz der Leerstellen.

Fir die Gleichungen lassen sich NzherungslOsungen flir die bei-
den zu betrachtenden Temperaturbereiche angeben, die durch die
Beziehungen £d° - >> VKA baw. gd°. o << TK/V] bestimnt sind,
Der Ubergang zwischen beiden Bereichen liegt hier -durch die
Gleichung %wfzoa =fﬁ7§;]bestimmt— in der Umgebung von 725°¢
(Berechnung von ¥ S.u. ).

Fir Temperaturen oberhalb von etwa 800°¢ ergibt sich auch hier
der Diffusionskoeffizient D¥ = %«fz,c .v = K/a sowohl fiir Leer=-

stellen- als auch fiir Zwischengitterdiffusion.

. o . . .
Im Temperaturbereich unterhalb von etwa 650°C stimmen die Nahe-

rungsldsungen fiir beide Diffusionskoeffizienten (f.Leerstellen-
und Zwischengitterdiffusion) ebenfalls iberein und haben die
Form

1 .2

X = Ll L] o
D" = zd K- Vq.

Der Gliltigkeitsbereich dieser Nidherungslosungen findet seine obe-
re Begrenzung dadurch, daB oberhalb von etwa 1100°C die Leer-
stellenkonzentration im Gitter in zunehmendem MaB durch thermi-
sche Leerstellen bestimmt wird. Die untere Begrenzung ergibt
sich dadurch, daB die berechnete Leerstellenkonzentration bei
tiefen Temperaturen im Gitter nicht mehr realisierbar ist. Sie
steigt mit abnehmender Temperatur und erreicht schon bel 500°C
den Wert wvon 4-10"5, der nicht mehr iiberschreitbar sein dirfte.
Im Temperaturbereich von 500 - 65000 ist din Bild 2 ebenfalls
die sich aus D* nach (x) ergebende Kriechgeschwindigkeit ein-
getragen ("FP, Rekomb.").

Die ILeerstellen-Sprungfreduenz QIH die zur Berechnung von ¥
im Falle iliberwiegender Defektausheilung durch Rekombination
bekannt sein mufl, wurde berechnet als

Vp = Vp » Z - exp(8§,/R) - exp(-Q/RT) ;



vhier ist Y5 etwa die Debye-Frequenz (ca. 1015/5), Z die Koordi-
nationszahl im Gitter, Sw die Entropiednderung und QW die Akti-
vierungsenergie fir die Wanderung der vorhandenen Leerstellen.
In Anlehnung an die theoretische Behandlung fir kubisch-flichen-
zentrierte Metalle (z.B. [10]) wurde hier der Ausdruck
VD°ZoeXp(SW/R) fiir Uran-Leerstellen in U0, zu 5o1014/s angenom-
men. Fir G, wurde der Wert 53 kcal/mol [13] gewdhlt.

2.5 Erhohung der PlatzwechselhBufigkeit durch "Temperaturblitze"

(thermal spikes)

Flir die Erzeugung der unter 2.1 und 2.2 behandelten Punktdefekte,
die in einem dynamischen Gleichgewicht voriibergehend stabil sind,
wird nur ein sehr kleiner Teil der bei der Uran-Spaltung freige-
setzten Energie verbraucht (< 1%, ). Der weitaus ilberwiegende Teil
wird dagegen direkt durch Ionisierung oder durch spontane Rekom~-
bination von Frenkelpaaren in Wiarme umgesetzt. Offenbar muB die-

ser mit aulerordentlich hoher lokaler Leistungsdichte abgegebene
Spaltungsenergie-Anteil in den entsprechenden Temperaturblitzen
(thermal spikes) zu einer erhdhten Platzwechselhdufigkeit im
UOE—Gitter fihren, die die bei der mittleren Probentemperatur zu
erwartende weit Ubertrifft.

Eine genaue Behandlung dieses Effektes erscheint auBerordentlich
schwierig. Hier soll der zu erwartende scheinbare Diffusions-
koeffizient D™ nur durch zwei hinreichend plausible Grenzbe-
trachtungen eingegrenzt werden. Zuerst wird die gesamte Energie-
abgabe der Spaltfragmente an das Gitter durch einen Platzwech-
sel-"Schauer" dargestellt. Dieses Modell erhidlt eine gewisse Be-
rechtigung durch die Vermutung, daB langs der Bahn der hoch ioni-
sierten und stark ionisierenden Spaltfragmente zahlreiche Gitter-
atome durch Coulomb-Krifte aus ihrer urspriinglichen Position ver-
dringt werden [14]. Wird nun -sehr grob- angenommen, dafBl die Ab-
brandgeschwindigkeit 10—8/3, die kinetische Energie der Spalt-
fragmente 170 MeV/Spaltung und der Energiecaufwand Jje Frenkel-
Paar 100eV betridgt, und daB durch Erzeugung und Rekombination von
Teerstellen und Zwischengitteratomen durchschnittlich 1 Platz-




wechsel (in eine benachbarte Gitterposition) je Frenkéln@aaf er-
folgt, so ergibt sich eine Platzwechselhaufigkeit von (C°V>Defekt
= 1,7.107%/s. Daraus folgt ein scheinbarer Diffusionskoeffizient

0= = 1% (cr V) ppers = 453107 Ben/s.

Als zweites Modell der durch den lokalen Temperaturblitz nach der
Uran-Spaltung geschadigten Zone wird ein fiir kurze Zeit geschmol-
zener Bereich betrachtet. Dazu wird ~wieder ohne Bemiihung um ge-
nauere Werte- eine einheitliche Maximaltemperatur von BBOOOC

(bei einer mittleren Probentemperatur von 100000), eine mittlere
spezifische Wdrme von 0,08 cal/g- °C und eine Schmelzwdrme von

20 kcal/mol angenommen. Dann ergibt sich ein Bereich von 5°107
_U-Atomen/Spaltung, der ebtwa 10741s,lang”geschmolzen bleiben -
diirfte [15]. Wird flir diese "Schmelze" ferner ein Diffusions-
koeffizient von 1°10—4cm2/s angenommen, der etwa flir Metalle dicht
oberhalb des Schmelzpunktes zutrifft, so 148t sich filir eine Ab-
brandgeschwindigkeit von 10_8/5 ein mittlerer scheinbarer Diffu-

nnclrn
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ffizient

o
>3

DEE _ 5.40710 op/s
errechnen.

Da sich unter allseitigem EinschluB in festem UO, sicher keine
echte Schmelze bilden kann, wird dieses Ergebnis durch Extra-
polation des Diffusionskoeffizienten fiur festes UO2 bis zum
Schmelzpunkt kontrolliert. Wird in diesem Zussmmenhang die "le-
bensdauer" der auf 2800°C erhitzten Zone durch Abkiihlung um

500° bei Warmeableitung aus einem kugelformigen Bereich im festen
U02 definiert (bei der vorhergehenden Abschitzung wurde ein eher
traubenfdrmiger Bereich vorausgesetzt), so ergibt sich ein Wert
von ca. 10-9 s. Der mittlere scheinbare Diffusionskoeffizient’
wiirde dann D&~ = 5=10'18 cmg/s betragen. Die effektive Lebens-—
daver wird wahrscheinlich sogar langer als 10-%ssein, da die fiir

") Mittelung aus den D-Werten der 2800°C-spikes und dem
unbeeinfluBten Anteil des UOQ—Volumens° ,



D** vestimmenden Fehlordnungen abschreckbar sein diirften. Dadurch
ergibe sich ein groBeres DT

Aus den hier ermittelten Grenzwerten fiir D** sind die in Bild 2
fiir den Fall "thermal spikes” eingetragenen Kriechgeschwindig-
keiten berechnet.

2.4  Erhohung der Diffusionsgeschwindigkeit durch Bildung eines
Versetzungsnetzwerkes »

Die unter Neutronenbestrahlung gebildeten Punktdefekts -im hier
interessierenden Temperaturbereich vor allem die Zwischengitter-
atome- agglomerieren unter Bildung von Versetzungsschleifen [11,
12]. Diese formieren sich bei zunehménder Versetzungsdichte zu
einem Versetzungsnetzwerk (nach ca. 0,04% Abbrand). Das Ver-
setzungsnetz tietet bevorzugte Diffusionswege, die zu einer er-

heblichen Beschleunigung der Diffusion fiihren miissen.

Fir die Diffusion langs der Versetzﬁngslinien ("pipe diffusion”)
188t sich ein Diffusionskoeffizient D_ angeben, der folgender-
maBen berechnet werden kann [16]:

Korngrenzen mit hinreichend kleinem Korngrenzwinkel lassen sich

in zwei Formen beschreiben,

a) als einheitliche Schicht der Dicke 6 mit dem Korngrenzen-
diffusionskoeffizienten Db’

b) als ebene Anordnung von Versetzungen im Abstand 4
(d = a/sin [6/2], a Gitterebenenabstand, © Korngrenzen-
winkel) mit einem "pipe"~-Querschnitt h2 fir jede Ver-
sefzung. Dann gilt

2
Db 6 = Dp - h"/4

_ 2
Pp = Db + d6/h
Unter Verwendung der Werte & = 2a, 4 = 10a (entspr.
€& = 11,5°), h = 2a ergibt sich

Dp =5 Db.



Aus der Literatur [16] 148t sich éntnehmen, daB der Korngrenzens
selbstdiffusionskoeffizient fiir ® = 10 - 45° wehrscheinlich héch-
stens um den Faktor % kleiner ist als der Selbstdiffusiénskoef-
fizient fir GroBwinkelkorngrenzen.

Der Korngrenzenselbstdiffusionskoeffizient Dy ven UO, ist nicht
bekannt. Ein Uberblick iiber in der Literatur angegebene Verglei-
che und Vergleichswerte zwischen Volumen- und Korngrenzendiffu~
sionsgeschwindigkeit (z.B. [16, 17]) 1Bt es sinnvoll erscheinen,
fiir die hier beabsichtigte Abschitzung niherungsweise anzuneh-
men, daB Dob;g Dol(lattice) und Qbﬁso,Ste (Aktivierungsener-
gie). D&@n lassen sich mit den oben angegebenen Daten (Dl 150000
- 4,5:107"%en®/s, Q) = 105 keal/mol) D und D = 2,5 D berech-

nei.

Der wirkliche Diffusionskoeffizient ist D = Dpag + Dy (1=-g);
hierin ist g das Verh&ltnis von gestdrten Gitterplitzen (in

Versetzungs-"pipes") zur gesamten Gitterplatzzahl. Fir die be=-
- A ﬁ7ﬁ4$/42

reits in Abschnitt 2.1 verwendete Versetzungsdichte von 3740 /cm~
und Gitterplatzzahlen je Gitterebene von 4/Versetzung und
107%/cn® ergibt sich g = 1,2:107°. Da g << 1, gilt

D = Dp g 4+ Dlo
"Pipe diffusion" iiberwiegt, wenn D g > D;. Das ist in dem be-
trachteten Temperaturbereich unterhalb 1300°C der Fall. Durch Ein-
setzen von Dp»g in die Formel (%) ergibt sich die in Bild 2 als

Fall "Versetzungsnetzwerk" eingetragene Kriechgeschwindigkeit.

2.5 Zusitzlich mdgliche Einfliisse nach hohem Abbrand (iiber-
stochiometrischer Sauérstoffgehalt, amorphe Gefligebereiche)

Bei hohem Abbrand von U02—Brennstoff ist ein Sauerstoffgradient
und zumindest im Volumenbereich der niedrigeren Brennstofftem-
peraturen eine wesentliche Oxydation des verbliebenen UO2 zZu
erwarten+), Sie ist hier insofern von Interesse, als die Kriech- -

+) Diese Ansicht erscheint zwar nicht hinreichend experimentell
belegt, sie wird aber als Mdglichkeit in diese Betrach-
tungen einbezogen.
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geschwindigkeit von ﬁO2+X hoher liegt als fiir stdchiometrisches

. . On oo , 4 ..
UOE' Sie wurde bei 1000°C fiir UO2,06 um den Faktor 107, fiir U02,16
un den Faktor 105 erhoht gefunden. Die Aktivierungsenergie des

Kriechprozesses lag bei etwa 73 bzw. 60 kcal/mol [3]. In Bild 2
ist die Kriechgeschwindigkeit fiir UQ‘2 06 eingetragen.
?

Bei einheitlicher Brennstofftemperatur ist eine Geschwindigkeit

der Oxydation zu U0, _ von x/Abbrand » 0,002/%Abbr. zu erwarten

[6]. Sie wiirde nach etwa 10% Abbrand eine wesentlich erhdhte
Kriechgeschwindigkeit zur Folge haben. Flir die AuBenzone eines UOZ-
Brennstabes mit starkem radialen Temperaturgefélle kdnnte das je-
doch schon nach 1-2% Abbrand der Fall sein. Uber den EinfluB der
Gitterschiéden unter Bestrahlung auf das beschleunigte Kriechen von
Uberstochiometrischem Urandioxid kann hier keine Aussage gemacht
werden.

Abschliefend soll ein weiterer Effekt nur angedeutet werden, der

————das Kriechen-des Brennstoffes nach sehr hohem Abbrand beschleuni-

gen konnte. Aus den Ergebnissen von Bestrahlungsversuchen hohen Ab-
brandes 188t sich entnehmen, daB die Spaltprodukte wenigstens teil-
weise aus dem U02—Gitter ausgeschieden werden. Oberhalb ca. 8% Ab-
brand zeigen Gefligeeffekte, daB Spaltproduktausscheidungen von den
Korn- und Subkorngrenzen in die U02~K6rner hineinwachsen (5, 6,
18). Diese Ausscheidungen konnten auch nach sehr hohen Abbrinden
nicht als kristalline Phasen nachgewiesen werden. Daher erscheint
die Moglichkeit nicht ausgeschlossen, daB oxidische Spaltprodukt-
ausscheidungen smorphe Gefiigebereiche bilden (18), die ein visko-
ses Verformungsverhalten zeigen. Flr eine quantitative Abschatzung
der Verformungsgeschwindigkeit in diesen Bereichen fehlen jedoch
geeignete Ansatzpunkte.

5. Folgerungen

Diese Uberlegungen sollten in erster Linie der Auswahl sinnvoller
Versuchsbedingungen fiir Kriechversuche an UO2 unter Bestrahlung

dienen. In Anbetracht der Ungenauigkeit der wenigen zugrunde ge-
legten Versuchsergebnisse kdnnen sie noch nicht zu Aussagen wirk-
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lich gquantitativen Charakters fiihren.

Immerhin 18B% sich aus den in Bild 2 dargestellten Verhdltnissen
folgern, daB "thermal spikes" und Bestrahlungspunktdefekte ("FP'")
schon bei recht niedrigen U02—Brennstofftemperaturen oberhalb Ca.
700°C unter einer Druckspannung von 2 kp/mm2 zZu Krlechgeschw1n—
digkeiten filihren kOnnen, die mit der linearen Schwellgeschwindige
keit durch Spaltprodukteinlagerung libereinstimmen. Damit sind

die aus experimentellen Ergebnissen ermittelten Werte in Bild 1
auch theoretisch verstandlich.

Daher erscheint es moglich, in Oxid-Brennstoffst8ben von Schnellen

.Briitern bei Beginn des Abbrandes zundchst si&mtliche vorhandenen

Hohlraume elnschlleBllch der Poren 1n den kalteren Brennstoff—

zonen fiir die Schwellung durch Spaltproduktelnlagerung verfig-

bar zu haben, sofern die hinreichend kriechfeste Hiille einen
davernden Druck yon ca. 2 kp/mm2 im Brennstoff auszuhalten bzw.
auszuliben vermag. Diese Aussage ist grundsidtzlich sehr interessant
und wurde bedeuten, dafll das Kriechverhalten des Brennstoffes das

radiale Schwellen des Brenmstoffes auffangen kann, solange noch
Hohlraume vorhanden sind.

Sobald solche Hohlrdume als geschlossene Poren vorliegen und mit
Gas geflillt sind, treten jedoch Komplikationen auf. Die Brenn-
stoffporen kOnnen bereits nach einem Bruchteil des angestrebten
Abbrandes durch den Eintritt von Spaltgasen bel entsprechendem
Innendruckaufbau gegen die Kriechverformung unter &uBerem Druck
stabilisiert werden. Solche Poren stinden nicht fir die Kompene
sation des Schwellens zur Verfigung. Die technische Fragestellung
muB dsher auch der Moglichkeit flir das Kriechen des Brennstoffes
in der axialen Richtung im Brennstoffstab gelten. Im Rahmen die-
gser Arbeit kann hierzu nicht eindeutig Stellung genommen werden;
man darf aber erwarten, daB nach Auffiillen der verfiligbaren Hohl-
rédume der Brennstoff noch axial ausweicht, sofern sich groBe Tei-
le der Brennstoffs8ule im "strahlungsplastifizierten" Zustand
befinden.

") Dieser Druck ist nlcht im ganzen Brennstoffquerschnitt,
sondern nur in dem "starren" &uBeren Ring (T & 1300°C)
erforderlich, der keine nennenswerte thermisch bedingte
Plastizitat aufwelst
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—— —Bel der Abfassung dieses Berichtes wurde -

Die Gesamtheit der verwendeten Bestrahlungsversuchsergebnisse, die
in Bild 1 wie in Bild 2 durch die entsprechenden Punkte wiederge-
geben sind, kann nach dem Resultat der hier vorgelegten Uberle-
gungen nur durch den Mechanismus der Platzwechsel in Temperatur—
blitzen ("thermal spikes") beschrieben werden. Diese Feststel-
lung wird zusatzlich durch die Tatsache gestitzt, daB die in

Bild 1 angegebenen Kriechgeschwindigkeiten nur Mindestwerte sind.
Eine Vertiefung dieser Folgerung verbietet sich zundchst mit Riick-
sicht auf die grbBe Unsicherheit der Aussage iUber die quantita-
tive Auswirkung der Platzwechsel in Temperaturblitzen. Auf jeden
Fall 1Bt dieser Mechanismus im hier erfaBten Temperaturbereich
(Bild 1 u. 2) auch eine relativ geringe Temperaturabhingigkeit
der entsprechenden Kriechgeschwindigkeit unter Bestrahlung er-
warten.

e Ay -3 TaAnd %3 vn..c..Lb i 2% M V¥ Ve < R T A o

in der bereits ein Versuch zur direkten MeSSUHg der Krlechge—
schwindigkeit von UO2 unter Bestrahlung unternommen worden ist
{19]. Unter den gewshlten Versuchsbedingungen konnte jedoch nur
eine obere Grenze der Kriechgeschwindigkeit abgeschatzt werden,

die nach Unmrechnung auf die in Bild 2 zugrunde gelegten Bedingungen
bei 580°C und 5,6°10—6/h liegt (o) und damit den Ergebnissen die-
ses Berichtes nicht widerspricht° Andere dort zitierte Abschat-
zungen sind ebenfalls in Bild 2 unter Bezeichnung ihres Unge-
nauigkeitsintervalles eingetragen (x). ©Sie liefern weitere In-
dizien flir das beschleunigte Kriechen unter Bestrahlung.

Flir eine aufschluBreiche Diskussion und interessan-
te Hinweise zu den experimentellen Ergebnissen und
Annahmen, die unseren Uberlegungen zugrunde liegen,
danken wir Herrn J.A.L. Robertson, AECL.
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