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KURZFASSUNG

Dieser Berlcht setzt sich aus 32 Einzelbeltrdgen verschiedener Autoren zu-
sammen. Die einleitende Diskussion der Aufgaben und Zielsetzung modell-
theoretischer Arbeiten fihrt zur Behandlung einer grtBeren Anzahl modell-
theoretlscher Rechenprogramme, die in ihren wesentlichen Ziigen dargestellt
werden. Der zwelte Abschnitt befaft sich mit den Materialdaten von Brennstoff
und Hiille sowie insbesondere mit deren physikalischen und mathematischen

Aufbereltung fiir Zwecke der Brennstab-Modelltheorie.

ABSTRACT

This report comprises 32 single contributions of different authors. The
discussion of the objectives of fuel pln modelling is followed by the
presentation of a large number of existing computer codes in some details,
The second part deals with materials data of fuel and cladding and

especlally with their evaluation and mathematical preparation for modelling
purposes.







VORBEMERKUNG

Im Jahre 1970 studierte im Kernforschungszentrum ein "Arbeitskreis fiir
Brennstab-Modelltheorie" den Stand und die Mdglichkeiten der Weiterfiihrung
der modelltheoretischen Forschung. Insbesondere sollte auch die Verbindung
der theoretischen Bemilhungen zur experimentellen Materialforschung herge-
stellt werden. Das bedeutet einerseits, daf die vorhandenen Materialdaten
und die festkOrperphysikalischen Modellvorstellungen nutzbar gemacht werden
sollen flir die Aufsiellung von Rechenprogrammen. Andererseits soll die
Materialforschung unmittelbare Arbeitsansitze flir "Modellexperimente" und

fﬁr deren Auswertung bekommen.

Die Referate und Diskussionen des Arbeitskreises sollten eine moglichst
umfassende Darstellung des gegenwdrtigen Kenntnis- und Erfahrungsstandes
bringen. Dies ist weitgehend, aber sicherliich nicht vollstidndig gelungen,
Bei der Behandlung der verschiedenen Rechenprogramme muBte eine Auswahl
getroffen werden, die nicht frei von einer gewissen Willklir ist. Die

Materialph8@nomene wurden moglichst vollstidndig erfalt.

In diesem KFK-Bericht ist das ganze im genannten Arbeitskreis besprochene
Wissensgut in Form von 32 Einzelbeltrdgen zusammengestellt. Jeder Beiltrag
ist sachlich in sich abgeschlossen und geht auf ein Referat zurlick, das
schriftlich ausgearbeitet und teilwelse ergdnzt wurde. Die Reinschrift der
meisten Manuskripte sowle die redaktionelle Fertigstellung des ganzen
Berichtes besorgte Frau B. Hauth. IThr und den Autoren der Beitrdge sel fiir

die gute Zusammenarbeit sehr gedankt.

4. Oktober 1971 H. Kdmpf, H. Elbel, K. Kummerer
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I. Charakterisierung der Brennstabmodelltheorie

von

H. Kéampf u. K. Kummerer

Inhalt:

1. Die modelltheoretischen Parameter
2. Zlele der Brennstabmodelltheorie

3. Anwendungsbereiche der Brennstabmodelltheorie




1. Die modelltheoretischen Parameter

In einer modelltheoretischen Behandlung der Brennstabauslegung und des
Brennstabverhaltens kommen viele Parameter vor, die in komplexer Weise
das Brennstabverhalten beeinflussen. Um zu einer Ordnung flr die Einfluf-
groBen zu kommen, werden folgende 4 Gruppen von Parametern gebildet:

Brennstabauslegungsgrofen A Betriebsbedingungen B

wie wie

Materialarten Stableistung
Brennstoffdichte HillauBentemperatur
Innere Geometrie AuBendruck

fuBere Geometrie NeutronenfluB

Materialphdnomene von

Bremnstoff und Hille C

wie

Mechanische Eigenschaften

Beanspruchungen D

wie

Temperaturverteilung

Warmeleitfdhigkeit Spannungen
Warmelibergang Brennstoff-Hiille Spaltgasdruck
Thermische Ausdehnung Verformungen
Schwellen Materialverteilung
Spaltgasfreisetzung Korrosionsbetrige
Porenwanderung

Korrosion

Diese Darstellung kann die Gruppierung nur umreifien., Viele der angegebenen
GrofSen konnen in Wirklichkeit nur durch mehrere Komponenten eindeutig be-

schrieben werden.

AuBier diesen technischeh GréBen kOnnen auch noch tkonomische Parameter be-
deutsam sein, z.B. die spezifische Brennstoffbelastung und die Fabrikations-
kosten. Wiewohl diese oOkonomischen Parameter in enger Wechselwirkung gerade
mit den Betriebsbedingungen und mit der Brennsitabauslegung stehen, sollen

sie hier nicht weiter betrachtet werden.



2. Ziele der Brennstabmodelltheorie

Die Brennstabmodelltheorie verfolgt als Hauptziel die Auslegung A, die
Betriebsbedingungen B und die Materialphinomene C zu verknlipfen und daraus
als Ergebnis die BeanspruchungsgroBen D zu bestimmen. Diese Hauptaufgabe

188t sich formal durch folgende funktionale Abhingigkeit angeben:
D=f (A, B, C)

In diesem allgemeinen Zusammenhang sind viele Gleichungen, Modelle und
Vorstellungen verkniipft. Die modelltheoretischen Aktivitdten bestehen
einerseits darin, die Modelle und Vorstellungen selbst zu verbessern,

andererseits in immer umfassenderer Weise zu verkniipfen.

Eine modelltheoretische Berechnung des Brennstabverhaltens liefert somit
die Beanspruchungsgrofen. Flr diese GrofSen sind Kriterien zu formulieren,

die es ermOglichen, die Funktionsfdhigkeit des Brennstabes zu beurteilen.

Die Entwicklung der Brennstabtheorie erfolgt selbstverstdndlich schritt-
weise in Richtung allgemeinerer und detalllierterer Versionen. Jede dieser
Versionen ist letzlich durch bestimmte Beschrénkungen charakterisiert.
Diese Beschrénkungen sind geometrischer Art, sie beziehen sich auf dile
Erfassung des Zeitverhaltens, auf die Zahl der integrierten Phinomene und
EinfluBgroBen, auf die Entwicklung von Modellen selbst usw. Auf diese
Weise sind im Prinzip Klassifizierungen der unterschiedlichen Versionen

moglich.

3. Anwendungsbereiche der Brennstabmodelltheorie

Die so definierte Brennstabtheorie hat u.a. folgende Aufgaben zu losen:

a) Bereitstellung der theoretischen Hilfsmittel fiir die quantitative

Auswertung der Bestrahlungsexperimente.

b) Berechnung der GroBen, die flir den ingenieurmédBigen Entwurf von Brenn-

stdben notwendig sind.

¢) Bereitstellung von Prioritdtskriterien fiir die Untersuchung von
Einzeleffekten.




d) Bestimmung der Faktoren, die die Lebensdauer und die maximale Leistung

begrenzen.

e) Stimulierung gezielter experimenteller Versuche unter definierten

Bedingungen.

Selbstverstandlich erfolgt die Anwendung der Brennstabtheorie auf die
aufgefiihrten Aufgabenstellungen in iterativer Riickkopplung.



II. Rechenprogramm SATURN O

vaon

H. Kampf

Inhalts:

1.

FEinleitung

Abbrand-Modell

Berechnung der Temperaturverteilung

SchluBbemerkung
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1. Einleitung

Umfassende Bearbeitungen der GfK auf dem Gebiet der Brennstab-Modelltheorie,
die ihren Niederschlag in entsprechenden Rechenprogrammen finden, werden
mit der Abkirzung SATURN bezeichnet.

. Schwellen Abbrand Temperatur unter Reaktorbedingungen
SATURN bzw.
Swell and Thermal Analysis under Reactor Conditions.

Das Rechenprogramm SATURN O berechnet die maximalen Standzeiten innerhalb
eines Bremnstabes als Funktion der axialen Position und innerhalb eines
Cores als Funktion der radialen Coreposition auf der Basis folgender Modelle
hinsichtlich der Bestimmung des maximalen Abbrandes und der radialen Tempe-

raturverteilung /1, 2 7.

2. Abbrand-Modell

Das sehr komplexe Problem der quantitativen Fassung des maximalen Abbrandes
wurde durch eine Arbeitshypothese sehr stark vereinfacht, die durch folgende
Annahmen charakterisiert ist:

a) Der Brennstoff wird in die folgenden Temperaturzonen eingeteilt, der
plastischen Zone flir Temperaturen oberhalb 170000, der Kriechzone fiir
Temperaturen zwischen 1700°C und 130000 und der Tieftemperaturzone fiir
Temperaturen unterhalb 1300°C. Diese Zonenaufteilung griindet sich auf
Betrachtungen der Schliffbilder hinsichtlich unterschiedlicher Korn-
und Porenstruktur und auf Ergebnisse von Bestrahlungsexperimenten hin-
sichtlich Schwellens und Gasfreisetzung. Die Temperaturgrenzen werden
wiahrend des Abbrandes festgehalten.,

b) Der Bremnnstoff schwillt in jeder der 3 Brennstoffzonen gemidf8 homogener,
abbrandunabhingiger Schwellraten. Dabel wird unter Schwellrate die auf
Abbrand und theoretisch dichtes Volumen bezogene Volumendnderung ver-

standen.

c) Das Schwellen kann einerseits in die Herstellungsporositidt hinein er-
folgen, andererseits kann es in das heiBe Spaltvolumen und in axialer
Richtung erfolgen. Dabei kann das heifle Spaltvolumen, d.h. das Spalt-



volumen, das nach erfolgter thermischer Ausdehnung vorliegt, an belie-

bigen Orten, d.h. in Rissen und Zentralkandlen lokalisiert sein.

a) ﬁéhrend das Spaltvolumen und das axiale Ausdehnungsvolumen fir das
Schwellen voll verfligbar ist, kamn das Porenvolumen in den 3 Zonen
mar zu bestimmten Antellen, den Verfiigbarkeitsfaktoren, durch das
Schwellen aufgefiillt werden. Diese Verfligbarkeitsfaktoren werden als
homogen und abbrandunabhingig vorausgesetzt. Diese Formulierung ‘
schlieBt ein, daB herstellungsmidfiig erzeugte bzw., durch Porenwanderung
entstandene Zentralkandle zusammen mit dem Porenvolumen der zugeﬁﬁri-
gen Brennstoffzone nach MaBgabe des betreffenden‘Vérfﬁgbarkeitsfaktors

gefiillt werden kOnnen.

Die Hulle verformt sich nicht.

[
Swore”

Der maximale Abbrand ist erreicht, wemn das durch c), d) und e) postulierte
Leervolumen durch das Schwellen des Bremnstoffes aufgefiillt ist.

Die Bedingung e) ist im Grunde genommen keine Einschriankung, da die z.Zt.
zuldssigen Hiillverformmungen um 0,2 % liegen, d.h. bei Auftreten groBerer
Hillverformungen ist der maximale Abbrand erreicht.

Die mechanische Wechselwirkung des schwellenden Bremnstoffes mit der Hille
ist implizit in den Verfiigbarkeitsfaktoren und in dem axialen Ausdehnungs-
volumen enthalten. Um dies beziglich der Verfiligbarkeitsfaktoren einzusehen,
betrachten wir einen frel und homogen schwellenden pordsen Ring. Bei diesem
ohne #AuBeren und inneren Restraint schwellenden Ring vergroBert sich sowohl
der Innen- als auch der AuBenradius und zwar vergrdBert sichh der Auflen-
radius stdrker als der Innenradius, d.h. der Ring wird dickwandiger. Die
Porositat, d.h. der relative Porenvolumenanteil bleibt in diesem homogen
frei schwellenden Ring erhalten, die Porengrd8en selbst nehmen entsprechend
zu. D.h. nur bei Vorliegen von Restraints ist die Porositdt des Bremnstoffes
nach MaBgabe seiner Krilechfizhigkelt zuginglich. Insbesondere ist dies der
Fall, wenn ein duBerer Restraint, der durch die Kriechfestigkeit und Geome=-
trie der Hiulle gegeben ist, vorliegt. Die GriBe der Verfligbarkeitsfaktoren
ist also u.a. bedingt durch Hiillrestraint und Kriecheigenschaften des :

Brennstoffes. Dabel kOnnen 2 Grenzfidlle unterschieden werdens

- starre Hiille und endlich kriechfzhiger Bremnstoff,
~ endlicner Hlllrestraint und sehr gute Kriechfihigkeit des Brennstoffs.




3. Berechnung der Temperaturverteilung

Die quantitative Auswertung des Abbrand-Modelles erfordert die Berechnung

der Volumina der 3 Temperaturzonen und des heifBlen Spaltvolumens. Die Be=-

rechnung der dazu erforderlichen radialen Temperaturverteilung erfolgte

unter folgenden Voraussetzungen:

a)

b)

Filr die Temperatur- und Porositdtsabhingigkeit der Wdarmeleitfdhigkeit
wurden analytische Ausdriicke verwendet. Der Ausdruck filir die Tempera-
turabhiangigkeit wurde durch Mittelung bekannter Ergebnisse und Aus-
gleich durch den bekannten festkOrperphysikalischen Ansatz erhalten.
Die Porositidtsabhingigkeit wurde durch eine von uns theoretisch ge=-
fundene Beziehung erfaft.

Die Warmedurchgangszahl Bremnstoff-Hlille wurde konstant vorausgesetzt.

Die thermischen Auswirkungen der Wanderung der Herstellungsporositét

im relativ heiflen Brennstoffbereich fiir Temperaturen oberhalb ca.
lTOOOC, verbunden mit einer Zentralkanalbildung und einer entsprechenden
Verdichtung dieser Zone, wurde quantitativ auf der Basis eines 2-Zonen=-
Porositats-Modelles erfaft ZT31J7. Dabei wurde vorausgesetzt, daB die
Porositdt des heiflen Berelches bis auf eine Restporositdt ins Zentrum
wandert und zwar beziiglich der Schmierdichte. Weilterhin wurde ange-
nommen, dafB die im Schwellmodell auftretende plastische Zone identisch
mit der ist, in der dle Porenwanderung erfolgt. Wdhrend die Zonengrenze
hinsichtlich der Poremwanderung relativ scharf definiert ist, ist die
im Schwellmodell aufiretende Grenztemperatur etwas willkiirlich, Grund-
sdtzlich konnen flir die Behandlungen verschiedener Phianomene verschie-

dene Zonenaufteilungen sinnvoll sein.

Bei der Berechnung des heiBen Spaltvolumens wurde zusdtzlich angenommen:

a)

b)

Die Porositdt des Brennstoffes dndert sich nicht wihrend der thermi-

schen Ausdehnung,

Der Brennstoff ist nach der thermischen Ausdehnung spannungsfrei; im
plastischen Bereich haben sich die Spannungen abgebaut, im HuBeren
Bereich haben sie zur RiBSbildung gefiihrt.



c) Die stationdre Temperaturverteilung stellt sich sofort ein.

Das heiBe Spaltvolumen ist dann auch in Rissen lokalisiert.

4, SchluBbemerkung

Beziiglich der Ergebnisse der Coreanalyse und umfangreicher Parameterstu-

dien mu8 auf die Versffentlichungen Zfl, 2;7 verwiesen werden.

Literatur:

ZT1;7 G. Karsten, H. Kdmpf, A. Gerken "Theoretical and Computer Analysis
on the Behaviour of Fast Reactor Fuel Pins and Related Parts of the
Core under Operational Conditions", KFK 878-EUR 4158e (November 68)

Zfé;7 H. Kdmpf "Theoretische Aspekte bei der Schnellbriiter-Brennstabent-
wicklung' - Vortrag gehalten auf der Reaktortagung 1969 in Frankfurt,

173;7 H. Kdmpf "EinfluB der inneren Geometrie auf die radiale Temperatur-
verteilung von Schnellbriiter-Brennelementen”, KFK 751-EUR 3710d
(Februar 1968)
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l. Einleitung

Die Auslegung von Brennstdben fiir schnelle Reaktoren umfaft zur Zeit eine
Anzahl von Varianten. Es werden verschiedene Hiilllmaterialien, Brennstoffe
und geschlossene bzw, entliiftete Stabausfihrungen in Betracht gezogen, In
BRAV /1 / (Brennstoff - Hillrohr - Abbrand - Verhalten) wurde versucht,
alle bekannten Varianten zu beriicksichtigen. Dies bedingte eine hohe Zahl
von Eingabedaten filir das Programm und einen Verzicht auf komplizierte Re-
chenmodelle, BRAV liefert eine Aussage iiber das Verhalten des Brennstabes
in Abhdngigkeit von der Standzeit und gestattet es, verschiedene KenngrodBen,
wie maximale Stableistung und erforderliches Plenum zu optimieren.

2. Eingabedaten

Folgende Eingabedaten zur Durchfilhrung der im nédchsten Kapitel beschriebe-
nen Rechenoperationen sind fiir BRAV erforderlich.

Flr das Hillrohr sind folgende Werte vorzugeben: Geometrie, Wiarmeleitfdhig-
keit, thermische Ausdehnung, ElastizitZtsmodul, Querkontraktionszahl,
Nortonsche Kriechparameter n und k und die Korrosionsrate. Die Material~
daten konnen temperaturabhingig eingegeben werden. Die maximal zuldssige

Warmespannung und Kriechaufweitung kann ebenfalls vorgegeben werden.

Polgende Daten des Bremnstoffes sind erforderlich: Geometrie einschlieBlich
von zentralen Hohlriumen und Einsenkungen, WHrmeleltfZhigkeit, thermische
Ausdehnung, Bremnstoffdichte, Schmierdichte, Schmelztemperatur und Grenztem-
peraturen filir die Nachsinterung. Flir das Bremnstoffschwellen benStigt BRAV
die Angabe der Schwellraten in Abhidngigkeit von der Temperatur. Eine Verflig-
barkeit des vorhandenen Freivolumens zur Aufnahme des Schwellvolumens muf

ebenfalls vorgegeben werden.

%. Berechnete GroBen

3.1 Radiales Temperaturprofil

BRAV berechnet das radiale Temperaturprofil im Stab ausgehend von der
Hiilloberflidchentemperatur. Der Wiarmellbergang im Spalt zwischen Bremnstoff

und Hiille wird durch einen Eingabewert spezifiziert. Das Temperaturprofil



3.4
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im Brennstoff wird schrittweilse von auBen nach innen berechnet, wobei
BRAV eine radiale Abhingigkeit der Leistungsverteilung beriicksichtigt.
Die Leistungsverteilung kamn in diskreten Werten oder durch Vorgabe
der Koeffizienten einer Funktion 3, Grades im Radius erfolgen. Dem
Vorhandensein eines zentralen Loches im Brennstoff kann ebenfalls
Rechnung getragen werden,

Maximal zuldssige Stableistung

Bei Vorgabe der maximalen Brennstofftemperatur errechnet BRAV die
ZugehBrige Stableistung. Bei oxidischem Brennstoff wird als Maximal-
temperatur z.B. die Schmelztemperatur, bei karbidischem oder nitridi-
schem Bremnstoff eine Temperatur, bel der die Stabilitdt des Bremn-

stoffes gesichert ist, vorgegeben.

Thermische Ausdehnung von Hiille und Brennstoff

Mit den eingegebenen Materiaidaten berechnet BRAV die thermische Aus-
dehnung der Hiille. Als Temperatur des Werkstoffes wird dabei die er-
rechnete mittlere Hiilltemperatur verwendet. Filir die thermische Aus-
dehnung des Brennstoffes sind in BRAV zwel Modelle vorhanden., Das eine
Modell wird fiir niedrige Endabbrinde verwendet. Es berlicksichtigt, dasB
Brennstoffzonen oberhalb einer Grenztemperatur erst nach Auffiillung

vorhandener Poren im Brennstoff zur thermischen Aufweitung beitragen.
Das zweite Modell wird fiir hohe Endabbrédnde angewandt: Die thermische
Ausdehnung ergibt sich aus der Summe aller Dehnungen der 100 Teil-
zylinder, in die der Bremnstoff aufgeteilt wird,

Schwellverhalten des Brennstoffes

Im BRAV kdnnen 2 verschiedene Arten von Schwellvorgidngen des Brenn-
stoffes betrachtet werden. Kompensierbares Schwellen fithrt erst nach
Auffiillung vorhandenen Porenvolumens zu einer Aufweitung des Bremn-
stoffes. Nicht kompensierbares Schwellen ergibt in Abhingigkeit vom
Endabbrand direkt eine Volumenvergroferung des Brennstoffes. BRAV
unterscheldet zwischen Schwellraten aufgrund von festen und gasfdrmi-
gen Spaltprodukten. Bel der letzteren wird die eingegebene Spaltgas-
freisetzung in Abhidngigkeit von der Temperatur des Brennstoffes beriick-
sichtigt. Plr oxidischen Brennstoff kann BRAV die Schwellrate infolge
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gasformiger Spaltprodukie mit Hilfe des sogenannten LSBR-Modells Zf2;7
berechnen. Das kompensierbare Schwellen im Brennstoff wird durch die
Eingabe einer Temperaturgrenze in zwel Bereiche aufgeteilt. Unterhalb
der Temperaturgrenze fithrt das kompensierbare Schwellen nach Auffiillung
des Porenvolumens zu einer Aufweitung des Bremnstoffzylinders. Oberhalb
der Temperaturgrenze schwillt der Bremnstoff nach innen und verkleindert
somit elnen vorhandenen Zentralkanal., Der Brennstoff kamn in bis zu 10
verschiedene radiale Temperaturzonen eingeteilt werden, wobel BRAV das
Schwellverhalten in diesen Zonen eingzeln berechnet. Eine radiale Ab-
hdngigkeit des Abbrandes als Folge eines inhomogenen Leistungsprofils
kann in BRAV durch Eingabe von diskreten Abbrandwerten beriicksichtigt

werden.

Schmelzverhalten des Brennstoffes

BRAV untersucht, ob im Brennstoff bei einer vorgegebenen Stableistung
die Schmelztemperatur lUberschritten ist. Ist dies der Fall, so berech-
net BRAV den Radius an dem die Schmelztemperatur erreicht ist und die
VolumenvergroSerung des geschmolzenen Bremnstoffes aufgrund des Phasen-
tiberganges.,

Spaltgasdruckaufbau

Mit der Annahme, da8 bei 100 Spaltungen im Brennstoff 27 Spaltgasatome
entstehen und unter Verwendung des vorgegebenen Leistungs- und Abbrand-
profils berechnet BRAV die pro Kubikzentimeter Brennstoff produzierte

Spaltgasmenge unter Normalbedingungen. Durch Vorgabe der Freisetzungs-
rate des Spaltgases in Abhdngigkeit von der Temperatur liefert BRAV die
freigesetzte Spaltgasmenge unter Normalbedingungen. Man kann das Verhdlt-
nis von Bremnstoffvolumen zu Gasplenumvolumen eingeben und erhilt aus
BRAV den zu Abbrandende erreichten Spaltgasdruck, wobei die Plenum-

temperatur bekammt sein mufB.

Kriechaufweltung des Hiillrohrs

BRAV berechnet die Kriechaufweitung des Hiillrohrs nach Norton infolge
Spaltgasdruck und Brennstoffschwelldruck.

Es werden 5 Zeitabschnitte bei der Kriechaufweitung betrachtet. Der
erste Abschnitt ist gekennzeichnet durch wachsenden Spaltgasdruck. Das

Ende dieses Zeitabschnittes ist erreicht, wenn der Spalt zwischen Hiill-
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rohr und Bremnstoff geschlossen ist. Im zweiten Abschnitt herrscht

ein zeitlich unabhdngiger Brennstoffschwelldruck. In dieser Zeit
schwillt der Brennstoff in vorhandenes Porenvolumen im Bremnstoff,
Wird im dritten Abschnitt der Spaltgasdruck grdéfer als der konstante
Brennstoffschwelldruck, so wirkt auf die Hiille der bis zum Ende wach-
sende Spaltgasdruck weiter., Bel Vorgabe eines Spaltgasdruckes bereche
net BRAV die stattgefundene Kriechaufweitung des Hiillrohrs. Spezifi-
ziert man eine zulidssige Kriechaufweitung so erhilt man aus BERAV den
maximal zuldssigen Spaltgasdruck. Mit diesem Spaltgasdruck und dem vore
her erwdihnten Plenum-zu-Brennstoffvolumenverhdlinis kann das erforder-
liche Plenum angegeben werden.

Nach Auffiillung des Porenvolumens im Brennstoff und des Spaltes zwischen
Hullrohr und Bremnstoff wird angenommen, daf der Bremnstoffschwelldruck
so grofl wird, daf die Hiille die Bremmstoffausdehnung nicht verhindern
kann,

3.8 Elastische Spannungen im Hiillrohr

BRAV berechnet die elastischen thermischen Spannungen im Hiillrohr auf=-
grund der .Temperaturdifferenz zwischen Innen- und AuBenradius und ver-
gleicht sie mit einem vorgegebenen Maximalwert., Bei Uberschreiten dieses
Maximalwertes liefert BRAV eine Fehlermeldung. Die zu Abbrandende auf-
tretende Spannung im Hullrohr infolge Spaltgasdruckes wird von BRAV
ausgedruckt. Die Abtragung des Hiillrohres durch Korrosion wird beriick-
sichtigt.

3.9 Zentralkanal durch Porenwanderung

Bel Vorgabe einer Grenztemperatur oberhalb der Porenwanderung im Brenn-
stoff, berechnet BRAV den entstehenden Zentralkanal. Ein vorgegebenes
zentrales Loch wird dabel beriicksichtigt. Bei Vorgabe des Endabbrandes
erhdalt man aus BRAV dle Verkleinerung des Zentralkanals durch Schwellen
und Schmelzen des Bremnstoffes,

Literatur
[T1;7 F. Depisch, H.G. Sdlzer, "BRAV ein Rechenprogramm zur Auslegung von
Brennstdben fiir schnelle Reaktoren} ATW 9/10 (1970), S. 439

zfé;7 B. Lustmann, "Fuel Clad Design Basis for Thermal Reactors",
WAPD-T-1939 (Mai 1966)
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Erklarung der Steuergrofien im FluBdiagramm von BRAV

NR = 1 Die Korrektur des Temperaturprofils auf den Zentral-
kanaleffekt wurde noch nicht durchgefiihrt

NR = 2 Die obige Korrektur wurde durchgefiihrt

KT = 0 Die lineare Stableistung soll auf eine vorgegebene
Zentraltemperatur ausiteriert werden

KT = 1 Obige Iteration entfdllt

KENN = 1 Thermische Ausdehnung und Schwellen des Brennstoffs
sollen mit dem korrigierten Temperaturprofil (Zentral-
Kanal) neu berechnet werden

ABER = O Keine Abbrandrechnung

ABBR = 0 Abbrandrechnung

WSP = WSPZ Bei geschlossenem Spalt zwischen Hilllrohr und Brennstoff

wird mit einer neuen Warmeilbergangszahl WSPZ das Tempe=-
raturprofil neu errechnet,
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l. Einleitung

Das Rechenprogramm FTB-4 (Fuel Thermal Behaviour, Version 4) /1 _/ liefert
mit wenig Aufwand einen guten Uberblick iiber das Verhalten eines Brenn-
stabes in einem schnellen Reaktor. Einerseits wurden in FTB-U4 zahlreiche
Vereinfachungen vorgenommen, andererseits wurden tellweise Detaileffekte
beriicksichtigt.

Im Rahmen eines Rechenprogrammaustausches mit Atomics International wurde
FIB-4 in das INTERATOM Brennstab-Programmsystem aufgenommen. Das Programm
wurde fiir die CDC-6400 umgestellt; etwa 66000 Zentralspeicher-Einheiten

werden beansprucht, die Rechenzeit flir einen typischen Bremnstab betrdgt

ca. 2 Minuten,

Der Brennstoff wird axial in maximal 10 Abschnitte gleicher Linge aufge-
teilt. Der axiale Verlauf der Stableistung, die zeitlich konstant ist,
wird durch einen abgeschnittenen Cosinus dargestellt. Maximal 100 gleich-
mafig vertellte Abbrandstiitzpunkte koénnnen beriicksichtigt werden. Die
iibliche Wiarmebilanz im Kihlmittel liefert filir jeden axialen Abschnitt die
mittlere Kihlmitteltemperatur und anschlieBend die Oberfldchentemperatur
auf der Hiillauflenseite.

2. Berechnete GrifRen

2.1 Temperaturverteilung und Verdichtung des Brennstoffes

Bei dem Wirmellbergang im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille wird
Warmeleitung im Gas vorausgesetzt. Strahlung und bel Kontakt Fest-
kOrper-Wirmeleitung werden nicht beriicksichtigt. Die Wdrmeleit~

fahigkelt des Gases wird auf die arithmetisch mittlere Spalttempe=-

ratur bezogen,

FIB-4 griindet sich auf ein 3-Zonen-Brennstoffmodell mit spontan sich
einstellender Verdichtung. Die Hochtemperaturzone I weist Stengel-
kristall-Bildung auf, in der mittleren Zone II tritt globulares
("equiaxed") Kornwachstum auf, wihrend die MTeftemperaturzone III
keine Gefiigednderungen zeigt. Die Temperaturgrenzen dieser Zonen
und die Dichten in den Zonen I und II nach erfolgter Porenwanderung
sind Eingabedaten. In‘Zfi;7'werden diese Werte mit 1800°C bzw.
1400°C und 98 % th.D. bzw. 95 % th.D. fiir U0, angegeben.
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Das Programm wurde filir schnelle Reaktoren entwickelt, in deren Brenn-
stdiben nur geringfiigige radiale FluRabsenkungen auftreten. Die

Lel stungsdichte ist daher in erster Niherung lediglich eine Funktion
der Bremnstoffdichte.

Eine Massenbilanz und die Losung der radialen Wiarmeleitungsgleichung
liefern die Grenzradien der Zonen I, II und III sowie die Brennstoff-
Zentraltemperatur fiir eine vorgegebene evtl. iterativ zu korrigierende
Brennstof f-Ausdehnung.

Bremnstoff-Ausdehnung

Die Ausdehnung des Bremnstoffes wird durch die mechanischen Eigen-
schaften der Zone III maBgeblich beeinfluBSt. In FIB-4 sind zwei
Modelle flir diese Zone enthalten. Einerseits kann eine rififreie

Zone III angenommen werden, bel der der Brennstoff-AuBenradius die
Verformung des Bremnstoffes bestimmt. Andererseits kann eine gerisse-
ne Zone III bzw. bel vibriertem Brennstoffpulver eine nicht gesinterte
Zone I1I vorausgesetzt werden., In diesem Falle bestimmt der Grenz~
radius zwischen Zone II und III die Verformung. In Jjedem Falle wird
die spannungsfreie thermische Ausdehnung sowie FestkOrper- und Gas-
schwellen bei der Bestimmung des formgebenden Radius beriicksichtigt.
Die Zonen I und II dehnen sich in Richtung Zentrum aus, solange bis
ein durch Fertigung bzw. Porenwanderung entstandener Zentralkanal
zugewachsen ist oder bis es zu einem Anliegen zwischen Brennstoff
und Hiille kommt.

Bei zugewachsenem Zentralkanal 148t FTB-4 eine weitere Verdichtung
des Brennstoffes in den Zonen I und II zu, notfalls bis zu 100 %
theoretischer Dichte. Sollte diese zusitzliche Verdichtung fir die
Ausdehnungen der Zonen I und II nicht ausreichen, so erfolgt die
Brennstoff-Ausdehnung nach auflen.

Bei Kontakt Brennstoff-Hlille entsteht eine elastische Wechselwirkung.
Der entstehende FestkOrperdruck bewirkt ein Kriechen der Hiille nach
auflen und der Zone III nach innen, wobel die restliche Herstellungs
porositdt allmdhlich aufgezehrt wird.

¥

Das Festkorper-Schwellen, sowle das Gas-Schwellen und die Gas-Frei-
setzung werden nach Greemwood und Speight / 2 / bazw. Nichols / 3 7
berechnet.
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2.3 Temperatur und Verforming der Hiille

Die Oberflidchentemperatur der Hiillinnenseite wird iterativ mit der
bekannten Beziehung fiir ein dickwandiges Rohr berechnet. Fiir die
thermische Ausdehnung, das Kriechen und die ZuBere Korrosion wird
die arithmetisch mittlere Wandtemperatur zu Grunde gelegt. Die Hiille
kriecht nach dem Nortonschen Kriechgesetz unter dem Gas- bzw. Fest-
kxorperdruck, wobel der groBere von beiden bestimmend ist.

Bei der Berechnung der Hiillrohr-Spannungen infolge Gasdruckes wird

die unterschiedliche Temperatur des Gases ndherungswelse beriicksich-
tigt. Fir das Gas im Plenum wird die entsprechende mittlere Kiihl~
mitteltemperatur zu Grunde gelegt. Flr das Gas im oberen bzw. unteren
Blanket wird die entsprechende Oberflichentemperatur der Hilllinnenseite
eingesetzt. Das Gas im Bremnstoff und im Spalt nimmt die mittlere

Bremnstofftemperatur an.

5. Erforderliche Materialdaten

3.1 Warmeleltfdhigkelt des Brennstoffes und des Spaltgasgemisches

a) Fir die Zonen I und II und die riBfreie Zone III:
Die Warmeleitfihigkeit des 100 % dichten Bremnstoffes setzt sich
additiv aus einem Term fir die Gitterleitfdhigkeit und einem
Term fir die Strahlung im oberen Temperaturbereich zusammen. Die
Porositédtskorrektur erfolgt nach Biancheria Zrﬁ;7,

b) Fir einvibriertes Pulver in Zone III:
Fir die Wiarmeleitfdhigkeit eines vibrationsverdichteten Brenn-
stoffes wird die Beziehung von Berg, Flinta und Seltorp / 5_/
eingesetzt.

¢) Fir die gerissene Zone III:
Mit Hilfe einfacher Modellvorstellungen wurde eine Gleichung
fir die Warmeleitfdhigkeit in einem durch thermische Spannungen
gerissenen Brennstoff abgeleitet Zfi;7. Die effektive Warmeleit-
fdhigkeit des Bremnstoffes ist danaeh eine Funktion der Wirme~
leitfdhigkeit der festen Phase (vergl. a) bzw. b) ), der Wirme-
leitfzhigkeit des Gases in den Spalten und der #Hquivalenten

Porositzt des homogen verteilten Spaltvolumens.
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d) Piir das Spaltgasgemisch:
Die Warmeleitfahigkeit des Spaltgasgemisches wird nach Brokaw

Zf%i;7 bestimmt.

Linearer thermischer Ausdehnungskoeffizient des Brennstoffes und der

Hiille

Der lineare Ausdehnungskoeffizient ist jeweils eine lineare Funktion

der Temperatur.

Elastizitdtsmodul des Brennstoffes

Der Elastizitdtsmodul des 100 % dichten Brennstoffes ist eine lineare
Funktion der Temperatur. Eine Porositdtskorrektur erfolgtvnach
Biancheria / 4 /.

Kriechgeschwindigkeit des Bremnstoffes und der Hiille

Die Kriechgeschwindigkeit des Bremnstoffes setzt sich additiv aus
zwel Gliedern zusammen. Der erste Term entspricht einem Ansatz nach
Norton, widhrend das zweite Glied das strahlungsinduzierte Kriechen
als lineare Funktion der Leistungsdichte wiedergibt.

Die Kriechgeschwindigkeit der Hlille wird nach Norton berechnet, d.h.

priméres und tertidres Kriechen werden nicht beriicksichtigt.

Korrosionsgeschwindigkeit der Hiille im Kihimittel

Die Korrosionsgeschwindigkeit der HiillauBenseite ist abhidngig von
der Hiilltemperatur, der Kihlmittelgeschwindigkeit und der Warme-
stromdichte.
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1. Uberblick

Das Rechenprogramm FIGRO / 1/ wurde im Hinblick auf eine Analyse des
Brennstoffschwellens und der Berechnung der radialen Temperaturverteilung
in einem zylindrischen Brennstab mit oxidischem Brennstoff entwickelt.

Der Bremnstoff kann in Form von Hohl- oder Volltabletten vorliegen. Zur
Verfeinerung der Berechmmng kann wahlweise mit einer oder zwei
redialen Zonen gerechnet werden.

Die Warmeleitfdhigkeit des Brennstoffs wird als Funktion der Temperatur,
des Abbrandes und der Porositit vorausgesetzt. Als Randbedingung zur
Losung der Wdrmeleitungsgleichung kann entweder der Warmestrom durch die
Hilloberfliche oder die Temperatur am Innenradius des Bremnstoffs angegeben
werden., Bel Angabe der zweiten Randbedingung erfolgt eine Umrechnung auf
die erste.

Das Schwellen des Brennstoffs wird als Funktion der Temperatur, des Abbrandes,
der Spaltungsrate und des hydrostatischen Druckes vorausgesetzt.

Die wichtigsten Annahmen von FIGRO sind:

a) Das Schwellen wird als unabhingig vom Betriebsablauf des Bremnstabes
angesehen, Es ist allein durch den erreichten Abbrandzustand des
Brennstabes gegeben.

b) Der Wirmedurchgang durch Zwischenschichten und den Spalt wird mit
Hilfe von Wiarmedurchgangskoeffizienten berechnet.

e¢) Axialer Wirmetransport wird vernachldssigt.
d) Dem Rechenverfahren wird Axialsymmetrie zugrundegelegt.
e) Thermische RiSbildung im Brennstoff wird nicht betrachtet.

Das Rechenverfahren besteht im XKern aus einer Iterationsschleife zur gemein-
samen Berechnung der Temperaturverteilung und der Volumen- und Porositits-
anderungen durch Schwellen. Es 138t sich in dieser Hinsicht in folgende
Schritte unterteilen:

a) Berechnung der Temperaturverteilung anhand der anfangs vorhandenen
Geometrie und Porositdt,



27~

b) Berechnung des Brennstoffschwellens anhand dieser Temperaturverteilung.

¢) Korrektur der Geometrie und der Porositdt unter Beriicksichtigung des
Schwellens.

d) Neuberechnung der Temperaturverteilung anhand der angepa.Btén Geometrie
und Porositdt.

e) wie b) u.s.w.

Die Iterationen werden solange wiederholt, bis Konvergenz erreiéht ist, d.h,
zwei aufeinanderfolgende Temperaturberechnungen innerhalb einer vorgegebenen
Schranke Ubereinstimmen. Abb., 1 zeigt schematisch die Struktur der Iterations=-
schleife in FIGRO.

Die zur Berechnung des Endzustandes erforderlichen Eingabegroflen sind:

-  Anfangsgeometrie (AuSen- und Innenradius von Bremnstoff und Hiille,
Spalt, Zentralkanal, ein oder zwel Zonen im Brennstoff)

= Anfangsporositidt

~ AuBendruck im Endzustand

- TInnendruck im Endzustand

-  Kihlmitteltemperatur (Kihlmittel ist Wasser)

-  Wdrmestrom durch Hiilloberfliche (oder Brennstoffzentraltemperatur)
-  Endabbrand | )

~  Spaltungsrate

-  Wérmeerzeugung in der Hiille

~ Warmeleitfdhigkelt der Hille

Temperatur- und geometrieabhingige Eingabegrofen sind die Wirmedurchgangs-

koeffizienten.

Entsprechend der Aufgabenstellung wird in FIGRO keine Spannungsanalyse
durchgefiinrt und somit auch nicht das Problem der mechanischen Wechsel-
wirkung von Brennstoff und Hiille behandelt.
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2. Schwellmodelle

In FIGRO konnen zwei Modelle filir das Schwellen durch gasfdrmige Spaltpro-
dukte gewzhlt werden. Belde Modelle gehen davon aus, dafl das Schwellen
eine Funktion der Temperatur- und Abbrandbedingungen ist, wie sie sich

im Rechenzeitpunkt darstellen, also nicht von den vorangegangenen Betriebs-
bedingungen abhingt.

Das eine Modell legt die Annahme zugrunde, daB Anzahl und Grofe der Spalt-
gasblasen fest ist; weiterhin wird das ideale Gasgesetz angewendet.

Das zweite Modell, das auf den Vorstellungen von Oreenwood und Speight

[ 2__7 basiert, 1#Bt ein Anwachsen der BlasengroBe infolge von Koaleszenzen
zu. Die Blasenwanderung erfolgt durch Oberflichendiffusion der Brennstoff=-
atome aus der Blasenoberfliche. Anstelle des idealen Gasgesetzes wird die

Van der Waal’sche Zustandsgleichung verwendet. Der Druck in den Blasen

wird durch die Oberflichenspamung und durch duBeren Druck bestimmt.
Eine Verminderung des Schwelleffektes aufgrund von Spaltgasfreisetzung kann

im Programm wahlwelse berlicksichtigt werden. Dem Schwellen durch feste
Spaltprodukte wird mit einem einfachen Ansatz Rechnung getragen.

%+ Temperaturverteilung

Die Berechnung der Temperaturverteilung startet mit dem Wert der Temperatur
des Kihlmittels. Unter Zugrundelegung des Wdrmestroms durch die Hiillober-
fliche wird schrittweise der Temperaturanstieg durch die Oberflichenschicht
zwischen Kihlmittel und Hiille, durch die Hiille, durch den Spalt oder die
Kontaktschicht zwischen Hiille und Brennstoff und durch den Bremnstoff hindurch
(unter Berlicksichtigung einer eventuell vorgesehenen Unterteilung in zwei
Zonen) ausgerechnet., Dabei kann eine mdgliche Wirmeerzeugung in der Hiille

in die Berechnung aufgenommen werden.

Dep Warmedurchgang durch Zwischenschichten bzw. Spalte wird wie erwdhnt mit
Hilfe von Warmedurchgangskoeffizienten beschrieben.

Die zur Bestimmung der Wirmeleitung im oxidischen Bremnstoff herangezogene
Gleichung verwendet einenKorrekturfaktor, der neben dem EinfluB der ur-
spriinglich vorhandenen Porositdt auch den durch das Schwellen hervorgerufe=-
nen EinfluB auf die Warmeleitung des 100 % dichten Bremnstoffs erfalt.
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4, Geometrie- und Porositidtsinderung durch Schwellen

Das Schwellen verdndert einerseits die Herstellungsporositdt, andererseits
die axialen und radialen Abmessungen des Brennstoffs. Durch geeignet ge-
wzhlte Eingabeparameter kann bestimmt werden, auf welche Weise und bis zu
welchem Grad der EinfluBl des Schwellens berilicksichtigt wird.

Im einzelnen sind folgende vier Moglichkeiten gegeben, die im allgemeinen
in der angegebenen Reihenfolge angesprochen werdens:

a) Schwellen in die Herstellungsporositidt

b) Schwellen in axialer Richtung

¢) Schwellen in radialer Richtung nach auBen

und fiir das Hohlpellet

d) Schwellen in radialer Richtung nach innen,

Die Bestimmung der Eingabeparameter muB sich auf Annahmen stiitzen, die aus
konservativen Voraussagen iiber das Bremnstabverhalten, aus Anpassungen an
experimentelle Beobachtungen und/oder aus Vergleichen mit Berechnungen

umfangreicherer Programme, wie z.B. CYGRO, gewonnen werden.

Literatur:
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1, Kurzbeschreibung

Die Auslegung von Brennstdben erfordert eine genaue Kennitnis des Abbrand=-
verhaltens, um Hiillrohrschiden zu vermeiden. Die quantitative Vorhersage
des Brennstabverhaltens unter Bestrahlung erfordert die Kopplung einer
grofen Anzahl komplexer physikalischer Vorginge., Das zu diesem Zweck ent-
wickelte Programm COMETHE II (Code for Mechanical and Thermal Behaviour of

Fuel Pins) berechnet fiir maximel 30 axisle Schnitte durch den Stabs

a) das Temperaturprofil im Kihlmittel, in der Hiille, im Spalt und im
Brennstoff,

b) die dreidimensionalen Volumeninderungen des Brennstoffes infolge ther=-
mischer Ausdehnung, Schwellen und Verdichtung,

c¢) die elastischen Spannungen und Dehnungen in der Hiille,

d) die Gasfreisetzung, welche durch Integration iiber den ganzen Stab zum
Druckaufbau fiihrt.

Diese Zielsetzungen wurden durch die folgenden Modelle erreicht:

a) Die thermische Ausdehnung des Brennstoffes wird berechnet mit einem
Zwei~Zonen-Modell: die "gerissene" und die "ungerissene" Zone. Zu
Beginn der Bestrahlung erstrecken sich die radialen Rissen bis ins
Zentrum des Pellets, solange die Ausdehnung vollig ungehindert in
radialer und axialer Richtung erfolgen kann. Sobald diese Bewegung in
irgendeiner Richtung behindert wird, erfolgt die Volumenzunahme im
plastischen Teil des Brennstoffes (heiBer als 140000) zuerst in die
Einsenkungen, dann in den radialen Spalt und schlieBlich in den Zen-
tralkanal. Sofern diese verfiigbaren Volumina ausreichen und sofern es
nicht zur Entstehung einer FestkOrperbriicke kommt, welche das Innere
des Pellets gegen duBere Krafteinwirkung abschirmt, erfolgt das Kriechen
des Brennstoffes ohne signifikanten Festkorperdruck. Dabei wird ange-
nommen, dafl die Kriechgeschwindigkeit des Bremnnstoffes oberhalb 140000
unendlich grof und unterhalb unendlich klein ist. Dariiber hinausgehen-
de Volumenzunahme des Bremnstoffes filhrt zu Aufbau von FestkOrperdruck,
d.h. zu Hiillrohrdehnung.
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VI. Rechenprogramm COMETHE IT C

von

R. Godesar

Inhalt:

1. Kurzbeschreibung

2. Eingabedaten

%. Moglichkeiten des Programms
4, Rechenergebnisse

5. Unzulidnglichkeiten
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Das Schwellmodell fiir den Brenrs toff unterscheldet zwischen nach auflen
gehendem Schwellen und Schwellen in die Poren hinein,

Der Wirmelibergang im Spalt wird im Falle eines offenen Spaltes nach
der Theorie der Warmeleitfzhigkeit von Gasgemischen im Knudsen-Zustand
und im Falle eines geschlossenen Spaltes entweder nach dem Modell von
Cetinkale~Fishenden oder nach der vereinfachten Gleichung wvon Dean be=-
rechnet,

Die Berechnung der Gasfreisetzung erfolgt nach dem Modell von Booth
mittels an Bestrahlungsexperimenten geeichter Konstenten /4 7,

Der Gasdruck im Stab ergibt sich aus der geeigneten Wichtung der Gas~
freisetzung mit den vorhandenen Volumina bei den entsprechenden Tempe-

raturen.

Genauere Beschreibungen der einzelnen Modelle sind in verschiedenen Berich-
ten und Vortrigen enthalten,Zi,2,§i7. Die Kopplung der Modelle ist schema-
tisch im beiliegenden FluBdiagramm erldutert.

2. Eingabedaten

Unter Eingabedaten werden nur solche Werte verstanden, die spezifisch fiir

das zu rechnenende Experiment sind: geometrische Abmessungen, Spezifika-

tionen sowie Kihlungs- und Leistungsbedingungen.‘Alle Konstanten und

Korrelationen, welche in die Modelle einflieflen, sind leicht austauschbar

im Programm eingebaut.

Im einzelnen werden folgende Eingabedaten benttigt:

a)

Kihlmittel - Art

= Druck
» Aufwidrmespanne
~ @Gitterabstand




b) Hille:

c) Brenn- bzw. Brutstoff:

d) Stab:

e) Bestrahlungsgééchichte:

3, Moglichkeiten des Programms

Folgende Opfionen konnen wahlweise

a) Kihlmittelarten:

b) Hillmaterial:

-3l

- Material
- AuBen- und Innendurchmesser
- Oberflichenrauhigkeit (innen)

- Art

- Zusammensetzung

- Stochiometrie

- Pelletgeometrie

- Dichte

- SHulenlinge

=~ Oberflédchenrauhigkeit

- Ldnge der Plena
- Strukturmaterialanteil je Plenum
- Fiillgasdruck

- Fiilllgaszusammensetzung (Partialdriicke)

- Art des Neutronenflusses

- Stableistung als Funktion von Ort
und Zeit

- PluBabsenkung im thermischen FluB
als Funktion der Zeit

angesprochen werdens:

- Na

- NaK

= Druckwasser
- He

- CO,2

AISI 316
Zircaloy 2 oder 4
DIN 4988
DIN 4961



- Sk 12R72HV
-« Inconel 625

¢) Brenn- bzw. Brutstoffart: - Uo,
= U0,=Pu0, (20 %)

d) Stabeinteilung: - Corezone + 1 oder 2 Brutzonen

- Corezone + 1 oder 2 Brutzonen
+ 1 oder 2 fiktive Corepellets

e) Bestrahlungsgeschichte: - konstant
- zyklisch

f) NeutronenfluB: -~ thermisch
= schnell

g) Kihlkanalordnungs - dreieckig

- quadratisch
- krelsformig

h) Modelle fiir Wirmedurchgang

im Kontaktfall: - Cetinkale und Fishenden
~ Dean
i) Fillgaszusammensetzung: - He, Ar, Na, H,, H,0 in jeder
Kombination
J) Gasdruckaufbau: | -~ geschlossener Stab

- bellifteter Stab

4, Rechenergebnisse

Fiir maximal 30 Querschnitte des Stabes werden folgende Ergebnisse als
Funktion der Zeit ermittelt:

- Temperaturprofll im Kiihimittel, in der Hiille, im Spalt und Im Brenn-
stoff als Funktipn des Radius.

- Zentralkéggldurchmesser, Stengelkristallzonendurchmesser und Kornwachse-
tumsdu?ghmesser im heiBen und im kalten Zustand.
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- Radiale Abbrandverteilung (im thermischen FluB).

- Wirmellbergangszahl im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille.

- Elastische Hiillrohrdehnung infolge Gasdruck, FestkOrperdruck, Kihl=-
mitteldruck und thermischen Spannungen,

Gasfreisetzungen

Ferner werden folgende zeitabhidngige Grofen berechnet:

- Massenstromdichte des Kihlmittels

= Stableistung

= Mittlerer Stababbrand

- QGewichtete Brennstofftemperatur

~ Axiale Sdulenausdehnung

- Spaltgasdruck

5. Unzulidnglichkeiten

a) Hiillrohrdehnung infolge Stahlschwellens im schnellen Neutronenflus
wird erst in COMETHE IILj beriicksichtigt /3 /.

b) Kriechen sowile plastische Verformung der Hiille kOnnen erst berlick-
sichtigt werden, wenn COMETHE IL, und CRASH gekoppelt sind /5.

e} Die Berechnung von vibriertem Brennstoff ist bisher nicht vorgesehen,
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VII. Rechenprogramm SATURN 1
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H. Ksmpf
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t, Thermisches Verhalten von Bremnstoff und Hiille




1. Einleitung

Die Aufgabenstellung von SATURN 1l ist in Fig. 1 veranschaulicht. Ein Satz
von Input-Daten liefert unter Verkniipfung der Materialphinomene die Output~
Daten. Die Output-Daten bestehen im zeitlichen Verlauf der radialen Ver=-
teilungen von Temperatur, Spannung, Geometrie und Porositit, durch die ein
mechanisch-thermischer Zustand bestimmt ist. Die Input-Daten sind einerseits
durch die Startwerte von Geometrie und Porositdt und durch die elementaren
Materialdaten wie z.B. Warmeleitfdhigkeit der Hi{lle gegeben. Andererseits
missen die zeitabhidngigen Brennstab-Betriebsbedingungen, d.h. Stableistung,
HillauBentemperatur und AuBendruck eingegeben werden, Dies erfolgt tabella-
risch zu bestimmten Zeitpunkten, wobel zwischen diesen Zeitpunkten linear
interpoliert wird. Dadurch wird die Erfassung von stationdren und zyklischen
Betriebsbedingungen ermoglicht. Die in Fig. 1 aufgelisteten, fixr das ther-
mische und mechanische Verhalten wesentlichen Materialphdnomene sind einer-
seits durch analytische Beziehungen in Abhingigkeit von Temperatur, Spannung.
Porositdt u.a. gegeben, andererseits miissen die Phinomene durch geeignetes

Modellieren der Behandlung zuginglich gemacht werden.

Die mechanisch-thermischen Zusti@nde #@ndern sich einerseits durch Variation
der Betriebsbedingungen, andererseits durch Ablaufen der materiellen Vore
gange bel konstanten HuBeren Bedingungen. Dabei besteht die Schwierigkeit
u.a. darin, daB8 durch Anderung der HuBeren Bedingungen und Ablaufen der
materiellen Vorginge Temperatur, Spannung, Geometrie und Porositidt sich
gleichzeitig in gegenseltiger Abhingigkeit #ndern. Dazu treten Komplika-
tionen, wie die zur RiBbildung fiihrende Sprodigkeit von oxidischem Brenn-
stoff, grofler radialer Plastizitdtsgradient, KompressibilitHt des Brenn-
stoffes auf Grund seiner Porositdt, Spannungsabhingigkeit des Gasschwellens
u.a. auf. Nur durch Entwicklung von notwendigerwelise umfangreichen Rechen-
programmen ist es moglich, die im Brennstab auftretenden Phinomene in ihrer
wechiselseitigen Beeinflussung zu behandeln und Aussagen iliber das komplexe
Stabverhalten zu erhalten. Auf diesem Wege ist es mdglich, Versagens- und
Lebensdauer-Kriterien fiir Brennstabkonzepte herauszuarbeiten, die in ge~

zielten Experimenten unter Bewels zu stellen sind.

Eine einfiihrende Vorstellung von SATURN 1 samt einiger Anwendungen erfolgte
kiirzlich [ 1 /. Ein detaillierter Bericht mit FluBdiagrammen und ausfiihr-
licher Programmbeschreibung ist in Vorbereitung / 2 7.
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2. Programmstruktur

Mittels des in Fig. 2 dargestellten Strukturdiagrames wird gezeigt, wie
in SATURN 1 dle skizzierte Aufgabenstellung geldst ist. Dabei wird in
diesem Kapitel ausschlieBlich die externe Verkniipfung der FPhinomene bzw.

Unterprogramme bhehandelt, die interne Behandlung der Phiénomene selbst er=-
folgt in den folgenden Kapiteln.

2.1 Mechanisch-thermische Phasen

2.2

In SATURN 1 werden folgende drel mechanisch-thermische Phasen im
Bremnstab unterschieden, deren Auftreten von den ja-nein-Entscheli-
dungen hinsichtlich der Existenz von Rissen, Kontaktdruck und Spalt
Brennstoff-Hiille gesteuert werden.

a) Mechanische Wechselwirkung von Brennstoff in Kontakt mit der Hiille.
Spannungstheoretische Behandlung unter Berlicksichtigung von Kriechen,
Schwellen, thermische Ausdehnung, Gasdruck im Falle eines Zentrai-
kanals und Kihlmitteldruck.

b) Sowohl Hiille als auch Brennstoff sind freistehend. Allgemeine
spannmungstheoretische Behandlung wie im vorhergehenden Fall, wobeil
aber belde KOrper unter Gas- bzw. Kihlmitteldruck stehen.

¢) Vollstidndig oder partiell gerissener Brennstoff nach MaSgabe einer
thermisch formulierten RiBbedingung mit oder ohne Kontakt mit der
Hiille, Im Falle von Kontakt kann kein Kontaktdruck auftreten. Der
Brennstoff in Form von Ringen und Keilen ist nur dem hydrostatischen
Gasdruck ausgesetzt., Die Brennstoffvolumendnderungen durch thermi-
sche Ausdehnung und Schwellen erfolgen spanmungsfrei. Die freiste-
hende Hllle wird spannungstheoretisch wie im Fall b) behandelt.

Zeltstruktur

Zur Berechnung der zeitabhingigen mechanisch-thermischen Zustinde wird
die vorgegebene Betriebszelt in Rechenzeitintervalle aufgeteilt und
sukzessive Jewells aus dem Anfangszustand eines Rechenzeitintervalles
der Endzustand bestimmt. Da sich der mechanisch-thermische Zustand so~
wohl durch Variation der Betriebsbedingungen Stableistung, HullauSen-
temperatur und Aufendruck &ndert als auch durch Ablaufen der materiellen




2.3

2.4

4o

Vorginge,ist eilne Trenmnung beider Einfliisse erstrebenswert., Dies wird
dadurch ermdglicht, daB die Anderung der HuBeren Bedingungen sprunghaft
am Anfang des Zeitintervalls vorgenommen wird und die sprunghaftenrfnde-
rungen des mechanisch~thermiéchen Zustandes berechnet werden.Diese be-
stehen in Anderungen der Temperatur und des elastischen Spannungs- und
VerformungszustandesHvon.Brennstoff uhd Hiille bzw. gegebenenfalls in
der spannungsfreien thermischen Ausdehnung des Brennstoffes. Das Auf-
treten von Rissen wird nur bei diesen sprunghaften Anderungen der HuBe-
ren Bedingungen zugelassen. Von diesem so berechneten Anfangszustand
dieses Zeitintervalls wird anschlieflend bel konstant gehaltenen duBeren
Bedingungen der Endzustand des Rechenzeitintervalls auf Grund der Lang-
zeiteffekte Kriechen, Schwellen und Porenwanderung berechnet,

Kilrzung von Rechenzeitintervallen

In SATURN 1 treten zwel externe Kiirzungen von Rechenzeitintervallen auf,
Die erste Kiirzung tritt ein, wenn ein Wechsel der Phase von freistehen=-
der Hiille und Bremnstoff zur Kontaktphase dadurch auftritt, daB der be-
rechnete Brennstoffradius unzulidssig groBer als der berechnete Hiill~
innenradius ist. Dies gilt sowohl fiir den Fall von gerissenem Brenn-
stoff als auch von unter Spannungen stehendem Bremnstoff. Die zweite
Kiirzung von externen Rechenzeitintervallen bezieht sich auf den Tempe=-
raturunterschied zwischen Anfangs- und Endzustand eines Zeitinter-
valls. Ist der Temperaturunterschied auf Grund der ablaufenden Lang-
zeiteffekte unzuldssig grofi, tritt eine Zeitintervallkiirzung ein. In
beiden Fadllen mufl ein Riicksprung an das Ende des vorhergehenden Zeit-
intervalls erfolgen, wenn sich in dem betreffenden Zeitintervall die
dufleren Bedingungen #ndern. Zu erwahnen ist, daB8 interne Zeitinter-
vallkiirzungen in den Mechanik- und Porosititswanderungs-~Unterprogram-
men moglich sind.,

Temperaturiterationen

Bei der Konzeption von SATURN 1 wurde davon ausgegangen, daf dile
Temperatur der Parameter ist, von dem die Materialphdnomene innerhalb
eines Rechenzeitintervalls am empfindlichsten abhingen. Dies findet

seinen Niederschlag in zwel externen Temperatur-Iterationsschleifen,
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Die erste bezieht sich auf die Berechmung des Sprunges am Anfang des
Zeitintervalls. Die Iteration der Temperatur erfolgt in Bezug auf den
Wiarmeiibergang zwischen Brennstoff und Hiille, wobei im Kontaktfall der
Kontaktdruck, bei Vorhandensein eines Spaltes die Spaltbreite ausite-
riert wird. Im Falle des Spaltes wird mit der Ausgangsspaltbreite und
den geinderten HuBeren Bedingungen eine neue Temperaturverteilung und
mittels der thermischen Ausdehnung eine neue Spaltbreite bestimmt. Da
die wahre Spaltbreite zwischen beiden liegen muf, wird mit der mittle~
ren Spaltbreite eine neue Temperaturverteilung bestimmt. {ber die ther-
mische Ausdehnung, die eine neue Spaltbreite ergibt, 18t sich eine
weitere Temperaturverteilung bestimmen. Stimmen beide Temperaturver-
teilungen hinreichend iiberein, ist Konvergenz erreicht. Das Verfahren
im Falle des Kontaktdruckes ist analog.

Die zweite externe Iterationsschleife bezieht sich auf die Berechnung
des Zeitintervalls bel konstanten HuBeren Bedingungén. Die Langzeit-
vorginge Kriechen, Schwellen und Porenwanderung dndern die Geometrie
‘und damit auch die Temperaturverteilung, Uberschreitet diese Anderung
der Temperaturverteilung vom Anfangszustand bis zum Endzustand eine
vorgegebene Schranke, so wird vor Berechnung einer neuen Mitteltempe-
ratur fir die Langzeitvorginge der Endzustand analog dem Anfangszu-
stand bezliglich der Temperatur ausiteriert.

3. Behandlung der Mechanik von Brennstoff und Hiille

3.1 Voraussetzungen

Die spannungstheoretischen Voraussetzungen fiir die in SATURN 1 mbg-
lichen Zusténde sind Axialsymmetrie und ebene axiale Verformung. Dann
ist das Zylinderkoordinatensystem das Hauptachsensystem, in dem
Schubspannungen und Verformungen verschwinden und die verbleibenden
Hauptdehnungen und Spannungen nur radiusabhingig sind. Unter diesen
speziellen Voraussetzungen vereinfachen sich die Gleichgewichtsbe-
dingungen und die Beziehungen zwischen den Gesamtdehnungen und den
Gesamtverschiebungen.

Die welterhin notwendigen Spanmungs-Dehnungs-Beziehungen sind dadurch
gegeben, dafB sich die Komponenten der Gesamtverformung aus folgenden

Termen zusammensetizen




3.2

5.1

a) einem elastischen Anteil, der durch das lineare Hookesche-Gesetz

gegeben ist,

’ b) einem bleibenden Anteil, dessen Zuwiichse durch die SGderberg-

Gleichungen nach MafBgabe eines sekundiaren Kriechgesetzes gegeben
sind,

¢) einem thermischen Ausdehnungsterm und
d) einem Schwellterm.

Die beiden Terme der thermischen Ausdehnung und des Schwellens sind die
freien relativen Lingendnderungen im Falle, daB ein nicht portser Kor~
per vorliegt und beide Ausdehnungen spannungsunabhingig sind. Im Falle
pordsen Materials und spannungsabhidngiger Ausdehnungen, z.B. durch
Gasschwellen, bedeuten diese Terme die relativen Lingendnderungen bel
hydrostatischem Druck. In SATURN 1 wird die Riickwirkung der Spannungs-
verteilung auf die thermische Ausdehnung und das Schwellen des pordsen
Brennstoffes nicht beriicksichtigt. Zwei thermische Ausdehnungskoffezi-
enten und zwel Schwellraten tragen phinomenologisch der gleichzeitigen
guBeren Lingendnderung und der Porositétsénderung Rechnung. Dabei ist
zu beachten, daf in den Spannungs-Dehnungs-Beziehungen nur die inhomo-
genen Anteile der thermischen Ausdehnungen und des Schwellens enthal-
ten sind. Die homogenen, zu keinen Spannungen filhrenden Anteile ergeben

mit der Startigeometrie die spannungsfreie Bezugsgeometrie,

Losungsverfahren

Die oben erwzhnten Beziehungen konnen in eine Differentialgleichung
fiir die radiale Verschiebung zusammengefafBt werden. Die zweimalige
Integration dieser Gleichung fiihrt auf den dreiaxialen Dehnungs- und
Spannungszustand in Abhingigkeit vom Radius und von der Zeit.

Die Losung des Problems wird in enger Anlehnung an / 3 / mit Hilfe
eines Dehnungsiterationsverfahrens erreicht. Dieses Verfahren ist
folgendermaBen aufgebaut: Aus dem Anfangsspannungszustand werden
Kriechdehnungen abgeleitet, die als erste Schitzwerte fiir die zu er-
wartenden Kriechdehnungen am Ende eines sog. Iterationszeitintervalles
dienen. Unter Verwendung dieser Schitzwerte wird der Spannungszustand
am Ende des Iterationszeitintervalles berechnet.

Im ndchsten Schritt wird fiir das Zeitintervall aus Anfangs- und Endzu-
stand ein mittlerer Spannungszustand bestimmt. Diesem entspricht eine
mittlere Kriechrate, aus der neue Kriechdehnungen und somit ein neuer
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Spannungszustand fir das Ende des Zeitintervalls folgen.

Dieses Verfahren wird solange wiederholt, bis A'nderungen der Kriechrate
unter eine vorgegebene Schranke fallen,

Die Linge des Iterationszeitintervalles wird anhand der notwendigen
Voraussetzung bestimmt, da8 der Unterschied des Spannungszustandes am
Ende gegeniiber dem am Anfang eine bestimmte Schranke nicht iiberschrei-
tet, Das bedeutet eine Beschrankung der im Zeitintervall zul&dssigen
Kriechdehnungen. Je nach GroBe der Kriechrate folgt daraus eine be=-
stimmte zulidssige Linge des Iterationszeitintervalles., Eine Kiirzung
dieses Intervalls tritt ein, wenn die Zahl der Iterationen einen be-
stimmten Wert iUberschreitet oder wenn die vorgegebenen Genauigkeits-

schranken zu Divergenzen filhren wiirden.

Randbedingungen

Im Falle der freistehenden Hiille und des Bremnstoffes miissen die je-
weils auftretenden dreil Integrationskonstanten durch die folgenden
drei Randbedingungen bestimmt werden:

a) Fur den Innenradius ist die radiale Druckkomponente gleich dem
Innendruck im Falle des Hohlzylinders. Im Falle des Vollzylinders
mif die radiale Verschiebung im Mittelpunkt verschwinden,

b) Fiir den AuBenradius ist die radiale Druckkomponente gleich dem
Auflendruek. '

¢) Das Fldchenintegral der axialen Spannungskomponente ist gleich
der durch Innen- und AuBSendruck gegebenen Axialkraft.

Im Falle des Kontaktes zwischen Bremnstoff und Hiille miissen sechs
Integrationskonstanten aus sechs Randbedingungen ausgerechnet werden.
a) und b) bleiben ungezndert. Weiterhin gelten fiir die Grenzfliche
Brennstoff-Hiille die beiden radialen Randbedingungen: Radialspannung
und =Verschiebung von Brennstoff und Hiille miissen gleich sein. Die
beiden restlichen Randbedingungen beziehen sich auf die axiale Wechsel-
wirkung. Wahrend der allgemeine Fall der Reibung in SATURN 1 nicht be=-
handelt wird, kdnnen die zwel Grenzfille der Haftung und des reibungs-
losen Gleitens erfaflit werden. Im Falle der Haftung sind die beiden
axialen Randbedingungen dadurch gegeben, daB die axiale Gesamtver-
formung von Bremnstoff und Hiille gleich ist und das gesamte Flichen-
integral der axialen Spannungskomponente iliber Bremnstoff und Hiille
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durch die Axialkraft gegeben ist. Im Falle des reibungsfreien Gleitens
sind die einzelnen Flachenintegrale sowohl fir den Brennstoff als auch
fir die Hulle jewells durch die entsprechende Axialkraft gegeben.

Zwel-Zonen-Bremnstoff-Modell

Im Brennstoff treten im Vergleich zur Hiille i.A. deutlich hdhere Kriech-
raten auf. Das kann dazu fiihren, dafi in den inneren Bereichen die Kriech-
rate des Bremmstoffes, die Schwellgeschwindigkeit bzw. die Geschwindigkeit
der Anderung der thermischen Ausdehnung stark ilbersteigt. In diesem Falle
liegt in diesen Bremmstoffzonen ein dem Gasdruck entsprechender hydro-
statischer Spannungszustand vor. Der Bremnstoff wird deshalb in zwel
Zonen aufgeteilt., Nur die &duflere Bremmstoffzone muf spannungstheoretisch
behandelt werden., Die Verformungen in der inneren unter hydrostatischem
Druck stehenden Zone erfolgen spannungsfrei. Wegen der sehr starken
Temperaturabhiéingigkeit der Kriechrate bei hoheren Temperaturen ist die
Grenze zwischen den beiden Zonen durch eine Temperatur charakterisiert.
Der Wert dieser Grenztemperatur hidngt davon ab, ob stationdre oder
zyklische Betriebsbedingungen vorliegen.

Spannungsfreie Volumendnderungen

Bevor die spannungstheoretische Behandlung der HuBeren Bremnmstoffzone
erfolgt, wird mit Hilfe folgender thermisch formulierter Rifbedingung
iberpriift, ob diese Zone im gerissenen Zustand vorliegt: Wenn die
Temperaturdnderung pro Zeiteinhelt eine vorgegebene Schranke Uberschrei-
tet und die mittlere Temperatur der @uBeren Zone unterhalb einerkriti-
schen Temperatur liegt, wird die Volumendnderung des gesamien Brenn=-
stoffes spannungsfrei berechnet. Der dabeli auftretende spannungsfreie
Zustand des gesamten Bremnstoffes ist allgemein dadurch charakterisiert,
dafl oberhalb einer bestimmten Grenztemperatur eine riffreie plastische
Zone vorliegt, an die sich nach aufilen hin beliebig viele radial gerisse-
ne Bruchstlicke anschlieBlen. Die durch die RiBbildung begrenzte plastische
riflfreie Zone kann sich durch Porenwanderung und durch Ausheilen von
Rissen auf Grund von Volumenzunahmen vergrofern. Die Geometrie zu einem
bestimmten Zeitpunkt ist erstens durch freie thermische Ausdehnung bzw.
durch freies Schwellen in der plastischen Zone und in den gerissenen
Keilen bestimmt. Zweitens ist fiir die Geometrie ein Fixpunki mafgebend,
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der gemdB Fig. 3 in differenzierter Weise bestimmt wird, Die zeit~ und
ortsabhingige Berechnung des RiBvolumens ermdglicht es, den Zeitpunkt
zu ermitteln, ab dem die spannungstheoretische Behandlung des Brenn-
stoffes einsetzen muB. Dieser Zeitpunkt ist erreicht, wermn die Risse
bis zu einer vorgegebenen Temperatur ausgeheilt sind,

Y, Thermisches Verhalten von Brennstoff und Hiille

Unter der Voraussetzung des radialen Wirmeflusses wird sowohl fiir den
Brennstoff als auch flir die Hiille die radiale Temperaturverteilung ermittelt,
Wahrend die Hiille als quellenfrei vorausgesetzt wird, werden beim Brennstoff
hinsichtlich der Wirmequellenverteilung zwei Varianten unterschieden. Fiir
schnelle FluBbedingungen wird Proportionalitdt zwischen Wiarmequelldichte

und Porositdt angenommen; flir thermische FluSibedingungen wird die Widrme-
quelldichte als Polynom im Radius mit geraden Exponenten bis zum vierten
Grad vorgegeben., Fir die numerische Berechnung wird zunidchst eine Ring-
aufteilung von Brennstoff und Hiille vorgenommen. Fiir vorgegebene AuBentem-
peratur und Stableilstung bzw. Quellendichte werden die Ringrandtemperaturen
und die mittleren Ringtemperaturen von auBen nach innen berechnet. Wegen der
Temperaturabhingigkeit der Wirmeleitfahigkelt muB dabel iterativ verfahren
werden. Weiterhin wird die Porosititsabhingigkeit der Warmeleitfdhigkeit

des Bremnstoffes bericksichtigt. Wdhrend bei vorliegender Geometrie die
Verteilung der Hilltemperatur durch die AuBentemperatur und die Stableistung
gegeben ist und praktisch unabhingig von Geometriednderungen ist, hingt die
Temperaturverteilung im Brennstoff empfindlich von Anderungen des Zentral-
kanals, der Porosititsverteilung, des Spaltes bzw. Kontaktdruckes ab / 4 /.

Bei vorgegebener Hillimnentemperatur ist die Brennstoffoberflidchentemperatur
nach Mafgabe des Wirmeilibergangs Brennstoff-Hiille gegeben. Im Falle des Spal-
tes wird der Temperaturabfall im Spalt iterativ aus der "Spaltgleichung"
Z'%;7 ermittelt. Im Kontaktfall wird insbesondere die Abhingigkeit der Wir-
medurchgangszahl vom Kontaktdruck berlicksichtigt.

In SATURN 1 ist die Kinetik der Porenwanderung mit den erheblichen thermi-
schen Auswirkungen iber die damit verbundene Zentralkanalbildung und Ver-
dichtung integriert. Die Ausbildung des Zentralkansls wird nach folgendem
numerischen Verfahrenberechnet. Ubersteigt die Porositdt im innersten Ring-
element einen vorgegebenen Maximalwert, so wird dieser Ring dem Zentralkanal
zugeschlagen und die verbleibende Masse dieses Ringes dem benachbarten Ring
hinzugefiigt.
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Rechenprogramm LIFE

l. Einleitung

Das Rechenprogramm LIFE kommt in seiner Anlage den Forderungen nahe, die

in einem Rechenprogramm verwirklicht sein miissen, das das Verhalten eines

Brennstabes in einem Schnellen Reaktor unter optimaler Beriicksichtigung

der Betriebsbedingungen berechnen soll. So ist eine wesentliche Eigenschaft

dieses Programms, daB die Betriebsbedingungen, denen ein Brennstab ausge-
setzt ist, in ihrer Zeltabhingigkelt berticksichtigt werden k®nnen.

Zum Zeitpunkt der Abfassung dieses Beitrages lagen nur geringe Informatio-

nen vor, die im folgenden wiedergegeben werden [ 1, 2__7.

2. Behandlung des mechanischen Verhaltens

2.1 QGeometrische Voraussetzungen

2.2

Die Grundannahmen bestehen wie iiblich in Zylindergeometrie und Axial-
symmetrie des Brennstabes. Der Brennstoff, als Hohltablette vorausge-
setzt, wird in drei konzentrische Zonen aufgeteilt, die den Bereichen
mit SdHulenkristallwachstum, mit ungerichtetem Kornwachstum und mit
der urspriinglichen Kornstruktur entsprechen. Die GrifSe dieser Zonen
wird auf der Basis von Gleichungen iiber die Porenwanderung bestimmt,
die von der Temperatur und dem Temperaturgradienten abhingig ist.

Der Massetransport von einer Zone in die andere folgt einer Bilanz-

gleichung.

Die Auswirkung von Rissen im Bremnstoff wird nicht betrachtet. Zwischen
Bremnstoff und Hiillle kann ein Spalt vorhanden sein. Der Brennstab kann
in bis 2zu zehn axiale Abschnitte unterteilt werden.

Spannungstheoretische Behandlung

Grundvoraussetzung ist die ebene axiale Verformung im Bremnstoff und
in der Hiille. Die axialen Ausdehnungen in Brennstoff und Hiille kOSnnen

aber unterschiedlich sein.

In LIFE werden elastische, thermische Kriech- und Schwellverformungen
berechnet. Dabei wird dem Schwellen durch feste und gasfdrmige Spalt-
produkte Rechnung getragen. Bel der Behandlung des gasformigen Schwel-
lens wird das Spaltgas als ideales Gas behandelt. Das Schwellen der

Hiille wird gemi8 der Theorie von Harimess und Li / 3 / berticksichtigt.
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Ein-ursprimglich vorhandener Spalt kann sich in Abhidngigkeit von den
Betriebsbedingungen schlieBen und wieder offnen. Im Kontaktfall ist
eine Relativbewegung von Brennstoff und Hiille in axialer Richtung
moglich. Die Reibung zwischen den beiden Komponenten wird mit Hilfe

eines einfachen Koeffizienten beschrieben.

Durch Einfilhrung einer effektiven Hiilldicke wird dem Auftreten von

auBerer und innerer Korrosion Rechnung getragen.

3. Behandlung des thermischen Verhaltens

Die Stableistung kann fiir dle einzelnen axialen Abschnitte variieren.
Die radiale Verteilung der Stableistung wird als Funktion der Zeit ange-

setzt, wodurch eine Wanderung der Spaltstoffatome erfaft wird.

Die Temperaturverteilung wird zu Beginn eines jeden Rechenschrittes be-

stimmt und dann im Rechenzeitintervall unverdndert gelassen.

Zur Beschreibung des Warmetransports vom Bremnstoff zur Hille und von
der Hiille zum Kihlmittel werden Warmedurchgangskoeffizienten verwendet.
Der letztere ist im Falle des Kontakts eine Funktion des Kontaktdruckes.

Die Warmeleitfdhigkeit des Brennstoffes wird als Funktion der Temperatur
und der Porositdt, die der Hille als Funktion der Temperatur vorausge-

setzt.

Die linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten werden ebenfalls als

Funktion der Temperatur vorausgesetzt,.

Zu erwdahnen ist, daB8 in der Sdulenkristallzone vollstindige Spaltgasfrei-
setzung vorausgesetzt wird, wihrend in den beiden Ubrigen Bremnstoffzonen
die Freisetzung nach MaBgabe vorgegebener Raten erfolgt. Weiterhin wird ’
der Wanderung von festen Spaltprodukten Rechnung getragen.,

4, Experimentell verifizierbarer Qutput von LIFE
LIFE liefert folgende experimentell nachpriifbare Rechenergebnisse:

a) AuBen- und Innendurchmesser der Hille als Funktion der Betriebs-
bedingungen und der axialen Position,
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b) Lénge der Hille und der Bremnstoffsiule,

¢) Zentralkanal und GroBe der Brennstoffzonen als Funktion der Betriebs-

bedingungen und der radialen Positionen,
d) Spaltgasfreisetzung ins Plenum,
e) radiale und axiale Temperaturverteilung und

f) radiale Spaltstoffverteilung.

5. SchluBbemerkung

In der Zwischenzelt sind umfangreichere Berichte zur LIFE-Entwicklung er-
schienen / %, 5 /.

B. Rechenprogramm ISUNE 1

Nach / 6 / ist mit dem Rechenprogramm ISUNE die Berechnung und Analyse
folgender von der Betriebszelt abhdngiger radialer Verteilungen mdglich:

a) Strahlungsinduziertes Schwellen, Spaltgasfreisetzung und Abbrand;
b) Temperatur und Temperaturgradient in Hiille und Bremnstoff;

¢) Spannungen und Dehnungen im Brennelement.

Der Bremmstoff, der aus reinem UO,, (u, Pu.)O2 oder (U, Pu, Th)02 bestehen
kann, wird in zwei Zonen aufgeteilt, der Sdulenkristallzone und der Zone
mit ungerichtetem Kristallwachstum. Ein Zentralkanal kann sich aufgrund
der Wanderung der urspriinglich vorhandenen Porositdt bilden, die dem
Temperaturgradienten folgend nach einem Verdampfungs-Kondensations-Mecha-
nismus ablduft, |
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Bel der Berechnung der Temperaturverteilung innerhalb des Bremnstoffs
wird die unterschiedliche Wiarmeleitung in den beiden Brennstoffzonen be-
riicksichtigt. '

Strahleninduziertes Schwellen und Spaltgasfreisetzung werden nach einem
Modell behandelt, das an Ergebnisse von Untersuchungen des Verhaltens

von Spaltgasblasen in Oxid-Brennstoff angepafit wurde. Schwellen durch feste
Spaltprodukte und eine Volumenzunahme aufgrund thermischen Zyklierens kon-

nen miterfafBt werden.

Die Berechmmg der Spannungs- und Dehnungsverteilung erfolgt mit Hilfe eines
Iterationsverfahrens., In dieses Verfahren sind die Berechnung der GroSe des
Spaltes zwischen Hulle und Bremnstoff und der Temperatur an der Bremnstoff-
oberfldche einbezogen, ebenso die Berechnung der GroBe der Spaltgasblasen,
die vom hydrostatischen Spannungszustand des Brennstoffes abhingt.

Gestiitzt auf Ergebnisse, die anhand eines numerischen Beispiels unter Ver-
wendung des Programms berechnet wurden, werden unter Verwendung von experi-

mentellen Daten folgende Schllisse gezogen:

a) Die Radien der Zone ungerichteten Kristallwachstums, der Sdulenkristall-
zone und des Zentralkanals nehmen in der Nghe der Mittelebene des
Brennelements widhrend der ersten 100 Betrlebsstunden sehr schnell zu.
Nach etwa 500 Betriebsstunden bei fester Stableistung erreichen die
Radien beinahe konstante Werte. |

b) Zu Betriebsbeginn hingen bel konstanter Stableistung Temperaturver~
teilung und Temperaturgradient stark von der Betriebszeit, dagegen

nur schwach von der Bremnnstoffoberf{lichentemperatur ab.

e) In den zwel Brennstoffzonen werden die Spannungs- und Dehnungsver-
teilungen durch die Dichteunterschiede zwischen beiden Zonen deutlich
beeinfluBlt.

d) Nach einer geniigend langen Betriebsdauer bei konstanter Stableistung
(etwa 1500 h) sind Anderungen in den Spannungs- und Dehnungsvertei-

lungen relativ gering.
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l, Einleitung

Die verschiedenen Versionen von CYGRO (Stress Analysis of the Growth of
Cylindrical Fuel Elements) / 1, 2, 3/, die von Westinghouse entwickelt
wurden, waren die frithesten fortgeschrittenen modelltheoretischen Behand-
lungen des Bremnstabverhaltens.

Wie schon der Name CYGRO, Cylindrical Growth, zum Ausdruck bringt, ist die
mechanische Behandlung des schwellenden verformbaren pordsen Brennstoffs
mit bzw. ohne Kontakt mit der verformbaren Hiille das herausragende
Charakteristikum von CYGRO. Uberhaupt stellt die konsequente mechanische
Behandlung des schwellenden pordsen Brennstoffes das Kriterium dar, durch
das sich die Gruppe der fortgeschrittenen Versionen von der Gruppe von
Rechenprogrammen unterscheidet, in denen der Brennstoff auf der Basis mehr
oder minder modifizierter Volumenbilanzen behandelt wird, So ist die
Behandlung von Phinomenen wie der mechanische Kontakt zwischen Brennstoff
und Hiille, das Kriechen und die Plastizitdt des Brennstoffes, das Gasschwel-
len, das HeiBpressen, die RiBbildung im Bremnstoff, Haftung und Reibung
zwischen Bremnstoff und Hiille u.a. nur mdglich, wenn der Brennstoff in

die spammungstheoretische Behandlung einbezogen wird.

Ein weiteres Charakteristikum ist, da8 CYGRO 2 das mechanisch- thermische
Verhalten des Bremnstabes in Abhingigkeit der Zeit berechnet, wobei die
duBeren Bedingungen wie Hiilla.uﬁentémperatur, Stableistung, Kihlmitteldruck
und Gasdruck im Brennstab zeitlich verdnderlich eingegeben werden kidnnen.
Die zeitliche Verdnderlichkeit der duBeren Bedingungen ist allerdings an
die Voraussetzung gebunden, daB eine quasistationdre Behandlung zuldssig

ist (Pseudo~-transient lifetime code).

CYGRO grindet sich auf die mechanische Behandlung endlicher Ringelemente
(Finite element method), fiir die die zeitlichgn Verdnderungen wihrend

eines hinreichend kleinen Zeitintervalls ohne (Iterationen (straight forward)
berechnet werden. Durch geeignete Verbindung der endlichen Elemente zum
GesamtkOrper nach MaBgabe von Randbedingungen erhdlt man die zeltliche
Verdnderung des gesamten Korpers. Der mathematische Formalismus griindet sich
auf die Behandlung von Vektor - und damit Matrizengleichungen, wobel etwas

ungewohnte Vektoren gebildet werden.

CYGRO 2 /2 7 ist im wesentlichen eine Uberarbeitung von CYGRO 1 / 1_/ unter
Hinzuflgen eines Modells zur mechanischen Behandlung von Gasblasen und
Herstellungsporen. Die Darstellung der Mechanik und der Losungsmethode ist
in /72 7 deutlich klarer als in / 1 /.
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2. Voraussetzungen

Folgende Voraussetzungen liegen CYGRO 2 zugrunde:

a)

b)

f)

Axialsymmetrie und ebene axiale Verformung, so daB Spannungen und Ver-
formungen nur radius- und zeitabhingig sind.

Die Temperaturverteilung ist die LOsung der stationdren Wirmelelitungs-
gleichung fiir den radialen WarmefluB. Es besteht keine Riickwirkung der
Anderung des Spanmnungs- und Verformungszustandes auf die Temperaturver-
teilung, die ausschlieflich durch die ZuBeren Bedingungen gegeben ist
nach MafBgabe der temperatur- und porositdtsabhingigen Warmeleitfzhig-

keit des Bremnstoffes.
Der Gasdruck im Spalt, Zentralkanal und Plenum ist eine EingabegriBe.

Keine RiBbildung im Bremmstoff wird zugelassen.

Bei Kontakt des Brennstoffes mit der Hiille liegt hinsichtlich der axialen

Wechselwirkung Haftung vor. Reibung wird nicht zugelassen,

Massetransport wird nicht beriicksichtigt, d.h. insbesondere die Poren-
wanderung mit Zentralkanalbildung und Verdichtung wird nicht beriick-
sichtigt.

Die Voraussetzungen d) bis f) wurden in der Folgeversion CYGRO 3 szz;7
fallengelassen, die im folgenden Beitrag behandelt wird.

3, Theorié von CYGRO

3.1 Behandlung der Mechanik

Zugrundegelegt wird ein axiales Scheibenelement, das aus Hiille und
Brennstoff besteht, der gegebenenfalls einen zentralen starren Kern
enthalten kann. Brennstoff, Hiille und starrer Kern kdnnen sich in
Kontakt befinden oder es konnen Spalte auftreten., Die ZuBeren Kridfte
wirken jeweils auf die radiale Imnenseite, die radiale AuBenseite und
die axiale Stirnflédche des axialen Bremnstoff- und Hiillelementes. Die
duBeren Krdfte setzen sich zusammen aus den Druckkriften durch Gas-
bzw. Kiuhlmitteldruck und im Falle des Kontaktes zusdtzlich aus den
Kontaktkrdften. Dabel sind im Kontaktfall die Kontaktkrdfte primir
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nicht bekamnt, sondern ergeben sich aus dem Formalismus. Die axiale
Kontaktkraft zwischen starrem Kern und Brennstoff wird in Jjedem Falle

vernachlédssigt,

Charakteristisch fir CYGRO ist die Bildung von Kraft- und Geometrie-
vektoren. Der Kraftvekior wird gebildet aus den Krdften, die auf die
Ringinnenseite, die -auBenseite und die axiale Stirnfliche wirken. Der
Geometrievektor setzt sich aus Ringimmenradius, -auBenradius und

axiale Hohe zusammen.,

Weiterhin ist charakteristisch, daB nicht die GroBen selbst, sondern
deren$zeitliche Verdnderungen, d.h. deren Raten betrachtet werden,
Durch Multiplikation der Raten mit dem Zeitintervall erhdlt man die
Zuwlichse der GroBSen in dem Zeitintervall und aus den GroBen zu Beginn
des Zelitintervalls die Werte am Ende des Zeitintervalls,

Das axiale Bremnstoff- und Hiillelement wird aufgeteilt in hinreichend
viele radiale konzentrische Ringelemente, in denen Spannungen, Verfor-
mungen, Temperaturen und Materialeigenschaften homogen vorausgesetzt

werden.

Zunachst erfolgt die Behandlung eines einzelnen axialen Ringelements,
das aus dem Verband des KOrpers herausgeldst ist. Durch einen Verbin-
dungsprozeB (Connecting bzw. joining process) wird mittels Randbedin=
gungen der Ubergang zum ganzen Korper durchgefiihrt. Die ZuBeren Krifte,
die auf dieses Ringelement wirken, und die Geometrie dieses Elementes
werden ganz analog zum Fall des gesamten Brennstoff- bzw. Hiillelementes

zu Vektoren zusammengefafit.

Ziel der Uberlegungen an dem Ringelement ist die Ermittlung des Zusammen-
hanges zwischen der Rate des Kraftvektors und der Rate des Geometrie-
vektors. Zundchst folgt aus einer einfachen Betrachtung der Zusammen-
hang zwischen dem Geometrieratenvektor und dem Verformungsratenvektor.
Der Verformungsratenvektor setzt sich aus der radialen, tangentialen
und axialen Verformungsrate zusammen., Die Rate des Verformungsvektors
ergibt sich unter Berlicksichtigung der elastischen, Kriech-, thermischen
und Schwellverformung als linear abhingig zur Rate des Spannungsvektors
wie im folgenden Abschnitt gezelgt wird. Aus der Energiebilanz, daB die
Rate der Verformungsenergie gleich der Rate der Arbeit der HuBeren
Krafte ist, folgt der Zusammenhang zwischen dem Kraft- und Spannungs-
vektor. Damit wurde der angestrebte Zusammenhang zwischen Rate des

Kraftvektors und Rate des Geometrievektors gewonnen.
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3.2 Spanmungs-Dehnungs-Bezichungen

Die Spannungs-Dehnungs-Beziehungen erhidlt man durch Superposition
der éla.stischen, der thermischen, der Kriech- und der Schwellver-
formungen zu den Gesamtverformungen fir jede Hauptrichtung. Durch
Formulierung der Abhingigkeiten, insbesondere der Spannungsabhingig-
keit, der Teilverformungen erhilt man die angestrebten Beziehungen.

Flr die elastischen Verformungen wird die Gliltigkeit des dreiaxialen

linearen Hookschen (Gesetzes vorausgesetzt.

Die thermischen Dehnungen werden berechnet nach MaBgabe des thermischen
Ausdehnungskoeffizienten, der in den 3 Hauptrichtungen verschieden sein
kann und der Temperaturverteilung, die fiir die in Abschnitt 2 angege-
benen Voraussetzungen berechnet wird. Eine Spannungsabhingigkeit der
thermischen Ausdehnung durch Ausdehnung in die Porositit wird nicht
beriicksichtigt.

Die Kriechdehnungen werden mit den Sdderberg-~ bzw. Prandtl-ReuB-
Gleichungen aus dem dreiaxialen Spanmungszustand nach MaBgabe von
Kriechgesetzen berechnet, wobei fir die Vergleichsspannung die Form

von Mises gewdhlt wird, Sowochl dem sekundiren Kriechen als auch dem
prim&ren Kriechen bzw. der plastischen Verformung wird wie folgt
Rechnung getragen: Zugrundegelegt wird ein sekundires Kriechgesetz

£ g = Pl'dg Q1 a1s auch ein Plas‘gizitéithesetz Eg = P2'6g Q?, wobei

€ o = Vergleichskriechdehnung, €g = deren Rate, o‘g = Vergleichsspannung
und Pl, P., Q‘l und Q2 Konstanten sind., Liefert die zu Beginn eines Zeit-
intervalls vorhandene Kriechdehnung &g gemiB dem Plastizititsgesetz
eine Spannung 0., die groBer als die vorhandene Vergleichsspannung ist,
S0 wird die bleibende Verformung mit dem sekundiren Kriechgesetz berech-~
net, andernfalls mit dem Plastizititsgesetz.

Die Dehnungsarten durch Schwellen werden durch feste Spaltprodukte und
durch gasformige hervorgerufen . Die Schwellrate durch feste Spaltpro-
dukte ist eine Eingabegrofle. Der Schwellratenvektor fiir gasfirmige
Spaltprodukte ergibt sich als linear abhinglg von der Rate des Spannungs-
vektors auf der Basis eines detaillierten Schwellmodells, das im folgen-
den skizziert wird. In jedem Ring sind unterschiedlich groBe kugelformi-
ge Poren vorhanden, jeweils in bestimmter Anzahl. Die Poren besitzen

nach MaBgabe von Erzeugungs- und Freisetzungsraten, die Eingabefunktionen
sind, bestimmte Gasmengen. Der Gasinhalt bestimmt lber die Van de Waalsche
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Gleichung den Gasdruck in der Pore. Es wird vorausgesetzt, daB sich
die Pore in mechanischem Gleichgewicht mit der Umgebung befindet,
Diese Bedingung liefert den auf die Pore wirkenden duBeren Druck als
Differenz aus Gasdruck und Oberflidchenspannungsdruck. Jede Pore sei
von einem inkompressiblen Material bestimmter Ausdehnung umgeben, an
dessen . duflerer Begrenzung der hydrostatische Druck des makroskopischen
Spannungsfeldes wirkt. Aus einer Energlebilanz, daf die Rate der Ver-
formungsenergie in diesem inkompressiblen Ring gleich der Rate der
Arbeit der dauBeren Krdfte, d.h. des auf die Pore wirkenden Druckes
und des hydrostatischen Druckes des Spannungsfeldes ist, erhdlt man
das Spannungsfeld um die Pore. Vereinfachungen in der Rechnung liefern
eine plastische Zone um die Pore, an die sich eine Kriechzone anschlieBt,
Nach einigen Umformungen erhdlt man schlieBlich den Zusammenhang zwi-
schen dem Schwellratenvekior und der Rate des Spannungsvektors.

Losungsmethode

Flir jeden Ring des gesamten Brenmnstoff=- bzw. Hillhohlzylinders gilt
der angegebene Zusammenhang zwischen der Rate des Kraftvektors und

der Rate des Geometrievektors. Eine sukzessive Zusammenfassung der
einzelnen Ringe zu einem neuen zusammengesetzen Ring, fir den eine
analoge Beziehung zwischen der Rate des Kraftvektors und der Rate des
Geometrievektors gilt, ist durchfiilhrbar unter Verwendung der folgenden
Randbedingungen:

a) Die radialen Krafte zwischen benachbarten Ringen sind gleich und

haiben entgegengesetztes Vorzeichen.
b) Die Raten der Radlusinderungen benachbarter Ringgrenzen sind gleich.
¢) Die Raten der axialen Verformungen der einzelnen Ringe sind gleich.

d) Die Summe der Raten der axialen Krifte auf die einzelnen Ringe ist
gleich der Rate der axialen Kraft des gesamten zusammengesetzten

Systems.

Weiterhin ist zur Ermittlung der genannten BReziehung die folgende Ener-
giebilanz erforderlich: Die Summe der Rate der guBeren Krifte, die auf

die einzelnen Ringe wirken, ist gleich der Rate der HuBeren Kriédftie, die

auf den zusammengesetzten Ring wirken, wobel die Randbedingungen zu be-
riicksichtigen sind. Man erhdlt so sukzessive aus der Beziechung fiir einen Ring
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die fiir den gesamten Bremnstoff bzw. der Hille geltende Beziehung. Im
Falle des freistehenden Brennstoffes bzw. der Hiille sind die Raten der
duBeren Krédfte bekannt, Im Falle des Kontaktes muB zundchst die Rate
der Kontaktkrdfte ermittelt werden., Dann sind die Raten der Geometirie-
vektoren bekannt. Die Umkehrung des skizzierten Verfahrens liefert
die Rate des Geometrie-, Kraft-, Verformungs- und Spannungsvektors in
Jjedem Ring.

Literatur:

/17 C. M. Friedrich, "CYGRO - Stress Analysis of the Growth of Concentric
Cylinders", WAPD-TM-51% (Okt, 1965)

/27 C.M. Friedrich, W. H. Guilinger, "CYGRO 2, A Fortran IV Computer
Program For Stress Analysis of the Growth of Cylindrical Fuel
Elements with Fission Gas Bubbles", WAPD-TM-547 (Nov. 1966)

[ 3..7 E, Duncombe, Analysis of void migration, clad collapse and fuel
eracking in bulk oxide fuel rods, WAPD~TM-794 (Juli 1968)
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1. Einleitung
2. RiBverhalten des Bremstoffes
3. Wanderung der Porositdt im Bremmstoff
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1, Einleitung

CYGR@ II wurde von E. Duncombe [ 1__7 durch Beriicksichtigung von drei Brenn-
stoffeffekten erweltert. Die drei Effekte sind: das RiBverhalten des Brenn-
stoffes, die Wanderung von Porositdt im Bremmstoff und die Reibung zwischen
der Brennstoffsdule und dem Hiillrohr.

2, RiBverhalten des Bremnstoffes

Risse im Bremnstoff treten normalerweise in den Hauptebenen (Ebenen, die
normal zum Hauptachsensystem stehen) auf und sind daher mit den 3 Haupt-
spannungen verkniipft. In CYGR@ [ 1_7 wird das Auftreten eines Risses liangs
einer der 3 Achsen angenommen, wenn die Spannung in dieser Richtung einen
vorgegebenen Wert ilberschreitet. Eine RiBausbreitung von einem Ringelement
zum ndchsten wird nicht angenommen. Bei Auftreten von Druck heilen die

Risse spontan aus.

Bel Auftreten eines radialen Risses in einem zylindrischen KOrper geht

die Azimutalsymmetrie der Spannungen verloren [ 2__7, d.h. die Spannungen
werden r und zusdtzlich azimutal abhingig. CYGR@ vereinfacht das RiBverhal-
ten mit der Einfilhrung einer azimutal gemittelten Spannung, die als winkel=-
unabhingig definiert wird.

Bei Uberschreiten von RiBSspannungen in einem Ringelement des Brennstoffes
in den 3 Hauptrichtungen reifft der Brennstoff in der entsprechenden Rich-
tung auf. Dabei geht die Voraussetzung ein, daf mit Auftreten eines radi-
alen Risses beliebig viele radiale Bruchstlicke des Bremnstoffes in diesem

Ringelement entstehen und die Tangentialspammung gegen O geht.

Die numerische Behandlung des Rifiverhaltens erfolgt erstens durch folgen-
de logische Abfragen:

a) Bei Uberschreiten der RiBspannung erfolgt AufreiBen des Brennstoffes.

b) Bei Ubergang von Zug- auf Druckspannungen im gerissenen Ringelement
erfolgt spontanes Ausheilen der Risse.

Diese Behandlung des RiBverhaltens wird durch folgendes Spannungs-Dehnungse
diagramm verdeutlichte
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Zug
%R
Sa tan8 = Eg
Druck
CYGR@ - RiBmodell

= KE<Modul im ungerissenen Zustand
E-Modul im gerissenen Zustand
= RiBspannung

= Spannung im gerissenen Zustand

ot w7
n

Zweitens wird das Rifverhalten dadurch beriicksichtigt, daB im spannungs-
theoretischen Formalismus das Hookesche Gesetz gem#B (1) durch das modi=-
fizierte entsprechend (2) ersetzt wird.,

1 -V =Y ,
Z = % -y 1=V rg ungerissener Zustand (1)
| V-7 1
[ .-V -V ]
'é?._. % -» Cy -V g gerissener Zustand (2)
| =¥V Ok
T - Vektor der elastischen Verformung
—lp
c = Spannungsvektor
v = Poisson Zahl
Ci’ Cj’ Ck

Korrekturfaktoren, um den E-Modul des ungerissenen Zustandes in
den des gerissenen gemdB folgender Gleichung iiberzufiihren.

ER@ = em—— €= i, j, k (3)
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%. Die Wanderung der Porositdt im Brennstoff

Die Theorie fiir den folgenden Abschnitt wurde aus 173;7 entnommen. In
CYGRZ IIT wird die Wanderungsgeschwindigkeit von Porositdt mit 2 Formeln
errechnet.

Fiir groBe Poren (z.B. Sinterporen) ist der Mechanismus des Verdampfens und

Kondensierens maBigebend:

A Q
d
Vl:;’j}é““&%‘exp(-—rg) (*)

= Wanderungsgeschwindigkeit fiir groBe Poren

Verdampfungswirme pro Brennstoffmolekiil (Aktivierungsenergie)

™
1

= Materialkorstante, abhidngig von der Brennstoff- und Dampf-
zusammensetzung., Die Konstante ist durch den Druck innerhaldb
der Pore zu dividieren.

= Temperaturgradient

= Boltzmann-Konstante

= Absolute Temperatur

1

Flir kleine Blasen (Spaltgasblasen) wird die Oberflichendiffusion als

Transportmechanismus angenommen:

*
o -30, L (- &) (5)
o]

Wanderungsgeschwindigkeit fiir kleine Blasen

= Aktivierungsenergie fiir Oberflidchendiffusion

= Anzahl der diffundierenden Molekiile per Oberflicheneinheit
= Molekularvolumen des FestkOrpers

Radius der Gasblase

= 'Transportwdrme fiir die Oberflichendiffusion

= Temperaturgradient im FestkOrper

H %1&r£%d“ 0 2.5
i

= Absolute Temperatur

Die Wanderungsgeschwindigkeit jeder Porositit im Brennstoff wird als

1 und v2 berechnet,

Blasen, deren Radius einen kritischen Radius unterschreiten, werden als

Summe der beiden Geschwindigkeiten v

an den Korngrenzen festsitzend betrachtet. Dieser kritische Radius fur
Oberfldchendiffusion errechnet sichs:
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, Qy T 1/2
dr
rkrit = Kritischer Radius

Korngrenzen-Oberflidchenenergie

(Restliche Bezeichnungen, siehe vorige Gleichung)

Die Porositidtswanderung in CYGRZ III wird nun numerisch fblgen@erweise
behandelt:

Am Ende jedes Zeitintervalls wird Porositdtsvolumen vom Jjeweills kﬁlieren
Ringelement in sein benachbartes heiBeres Ringelement weltergegeben. Die
urspriingliche feste Masse in einem Ringelement wird festgehalten, d.h, die
Radien des Ringelements milissen neu berechnet werden., Damit bleibt die WHrme=-

produktion pro Ringelement wdhrend der Porositdtswanderung konstant.,

Die am Ende des Zeitintervalls weitergegebene Porositdtsfliche errechnet

sich zu
AVg.—.P-vle-Atoe’:T-r (7)
2
AVe = im Zeitintervall At gewanderte Porositit
P = Porositdt im Ringelement
v =V, +V, = Porositdtswanderungsgeschwindigkeit

1,2 1
Innenradius des Ringelements

]

r

In CYGR@ IIT wird die Zeitintervallinge so begrenzt, daB der zuriickgelegte
Weg der Porositdt kleiner als die halbe Ringbreite bleibt, d.h. es gilt:

V1,2 At = 0,5 (ri = ri'-l) (8)

wobel

r.,, 1 = begrenzende Radien des Ringelementes sind,

i i=1

4, Reibung zwischen Hiille und Brennstoff

In CYGR@ wird die mechanische Wechselwirkung zwischen Hiille und Brennstoff
mit Hilfe der axialen und radialen Kontaktkraft berechnet. Im Falle, daB
der Reibungskoeffizient unendlich (Haftung) wird, ist die axiale Kontakt-
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kraft unter der Voraussetzung einer axial unabhingigen Stableistung iber
die Stablinge konstant (siehe Fig. 1). Im Normalfall (Reibung) wird be-
ginnend von den freien Enden der Brennstoffsdule pro Lingeneinheit vom
Brennstoff auf die Hille eine axiale Xraft ilbertragen. Das bedeutet, die
axiale Kontaktkraft steigt linear mit der Bremnstoffsdulenlinge von den

freien Enden weg bis zu einem Wert an, der dem Haftungsfall entspricht,.

Die Voraussetzung fiir das Eintreten des Reibungsfalles ist gegeben, wenn
die unter Haftungsbedingungen errechnete Axialkraft FZ groBer an einer
Stelle am Stab wird, als die durch die Reibung ilibertragbare Kraft uFy,
die mit dem Reibungskoeffizienten multiplizierte Radialkraft zwischen

Bremnstoff und Hiille

FZ £ ufp Haftung
(9)
FZ > pFp —> FZ = pFr Reibung
Literatur:

z{?gj7 E. Duncombe, Analysis of void migration, clad collapse and fuel
cracking in bulk oxide fuel rods, WAPD-TM-794 (Juli 1968)

ZT2;7 B. Wedell, A theoretical evaluation of crack formation in UO,
fuel pellets, Rist-Report Nr. 52 (Juli 1962)

/37 F.A. Nichols, |
Behaviour of gaseous fission products in oxide fuel elements,
WAPD-TM~570, (October 1966)
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axiale Kontaktkraft
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Abb. 1 Die axiale Kontaktkraft zwischen Hiille und Brenn-

stoff entlang des Brennstabes fiir axiale konstante
und variable Randbedingungen, d.h. Stableistung
und HullauBeniemperatur.
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Einleitung

Die Rechenprogramme CANNING /1/ und CRASH /27 wurden mit unterschiedlicher
Zielsetzung geschrieben. Ziel des Programms CANNING ist es, durch konser-
vative Annahmen die Grundgleichungen fiir die mehrachsige Kriechverformung
eines Hillrohres vereinfacht zu ldsen und damit ohne groBen Rechenaufwand
die erforderliche Linge des Spaltgasplenums als Funktion von Wandstérke
und Abbrand fir Brennelementhiillrohre schneller flissigmetallgekiihlter Re-
sktoren zu bestimmen. Das Programm eignet sich daher besonders zur Durch-
fiihrung von Parameterstudien, entspricht aber keinem echten Brennstab =

Rechenprogramm.

Im Gegensatz dazu lasen sich mit dem Programm CRASH die Spannungen und Deh-
nungen bei einer vorgegebenen Hullrohrgeometrie chne wesentliche Vereinfa-
chungen Uber die gesamte Einsatzzeit in einem Hiillrohr berechnen. Der Vor-
teil von CRASH besteht darin, daB sich dieses Programm mit Rechenprogrammen

kombinieren 1#Bt, die das Verhalten des Brennstoffs beschreiben.

Rechenprogramm CANNING

Beim Rechenprogramm CANNING wird mit Hilfe der eingegebenen FluBvertei-
lung und Kihlmitteleintrittstemperatur die Beanspruchungi%erschiedenen
Querschnitten durchgerechnet und der Brennstab nach der geféhrdeten Stel-
le ausgelegt. Dabei wird der EinfluB des Verhiltnisses von Hiillrohr- zu
Brennstoffquerschnitt auf die Linge des Spaltgasplenums untersucht und

damit die optimale Wandstirke angegeben.

Zur Bestimmung der Spannungen und Dehnungen werden beim Rechenprogramm
CANNING die gleichen Grundgleichungen benutzt wie beim Rechenprogramm
CRASH, nf@mlich im wesentlichen die Gleichgewichtsbedingung, die Kompati-
bilitétsbedingung sowie Gleichungen, die den Zusammenhang zwischen Span-
nungen und Dehnungen beschreiben. Vergleichsspannungen und Vergleichs-
dehnungen werden nach der Schubspannungshypothese von Mohr bzw. Tresca
berechnet. Ein AuBendruck, ein Korrosionsabtrag der Hiille sowie ein be-
liebiger zeitlicher Verlauf der Resktorbetriebsbedingungen konnen nicht

in den Rechnungen beriicksichtigt werden.
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Zur Berechnung der Kriechvorginge im HUllrohr wird eine halbanalytische
N&éherung verwendet, die auf der Formulierung einer "Grenzspannung" in Ana-
logie zur Streckgrenze des Werkstoffs basiert. Damit wird das Kriechpro-
blem auf den bekannten Fall eines elastischen-idealplastischen Rohres un-
ter Innendruck und zyklisch wechselnden Wirmespannungen zufﬁckgefﬁhrt,
wobei alle rechnerisch iiber dieser "Grenzspannung' liegenden Spannungen
durch bleibende Verformung abgebaut werden, alle darunterliegenden jedoch
voll erhalten bleiben. Mit diesem Verfahren wird zunichst ein zul#ssiger
Innendruck am Ende der Standzeit ohne Beriicksichtigung von thermischen
Spannungen berechnet. AnschlieBend wird dieser Wert mit einem Faktor < 1
so lange multipliziert, bis auch beim Auftreten von thermischen Spannungen
die Umfangskriechdehnung durch sog. "ratcheting"-Effekte nicht mehr {iber

einen zuléssigen Betrag ansteigt.

Um den Rechenaufwand und vor allem die Zahl der Eingabedateﬁ klein zu hal-

ten, sind im Programm noch folgende Vereinfachungen enthalten:

a) Ersatz zeitlich verdnderlicher Innendriicke durch einen konstant
- wirkenden Innendruck.

b) Beschrénkung auf rein sekundires Kriechen nach dem Norton'schen

. $
Kriechgesetz €¢ = k - on.

e) Berechnung der Kriechparameter als Funktion der Temperatur nach
der Larson-Miller-Beziehung T; (C - log € TI)= T, (C - log ¢ T2)

aus den Werten fiir eine bestimmte Temperatur.

Umfangreiche Vergleichsrechnungen /3/, bei denen gleiche MaterialgréRen,
Randbedingungen, Kriechgesetze und Vergleichsspannungen etc. eingegeben
wurden, haben gezeigt, daR allein aufgrund des Rechenverfahrens die mit
CANNING berechneten tangentialen Kriechaufweitungen stets um den Faktor 1,5

bis 3 {iber den mit CRASH berechneten Werten lagen.



3. .Rechenprogramm CRASH

3.1 EingabegrdRen

Mit CRASH (CReep Analysis in a fuel pin SHeath) ist es mdglich, in einem
bestimmten vorgegebenen Querschnitt des Hiillrohres den Spannungs— und Deh-
nungszustand {iber die gesamte Einsatzzeit des Brennelementes zu beschrei-
ben. Dabei kdnnen folgende zeitabhé&ngige Randbedingungen beriicksichtigt

werden:

a) Kihlmitteldruck

b) Spaltgasdruck

c) Axialkrifte

d) Temperaturgradient in der Hiille (Stableistung)
e) Kihlmitteltemperatur

f) Wandstirkeverminderung infolge Korrosion

g) Kontaktdruck des Brennstoffes.

Diese GroBen kdnnen beliebige Funktionen der Zeit sein.

Zur Berechnung der Spannungs— und Dehnungsverteilung im Hillrohr werden

die gleichen Grundgleichungen wie beim Rechenprogramm CANNING verwendet.

Die Umrechnung des dreiachsigen auf den einachsigen Spannungszustand kann in
CRASH sowohl nach der Schubspannungshypothese von Mohr bzw. Tresca als auch
nach der Gestaltinderungshypothese von Mises erfolgen. Ferner konnen neben
reinen Kriechrechnungen auch Plastizititsrechnungen (Spannungsabbau durch
Uberschreiten der Streckgrenze des Materials) durchgefiihrt werden. Im Prin-
zip kann dabei jedes beliebige Kriech- oder Plastizitétsgesetz vorgegeben
werden. Zur Zeit sind in das Rechenprogramm CRASH zwei Kriechgesetze und

zwel Plastizititsgesetze fest eingebaut.

Kriechgesetze:
. n
a) Norton e=k 0o -
b) Primirbereich £ = klo‘nl t M £ = k2'o'n2 e M2

Die Gesetze fiir den primiren Kriechberelch entsprechen den Zeitver=-

festigungs- bzw. Dehnungsverfestigungsansitzen.



Plastizitatsgesetze:

a) elastiech-idealplastischer Fall

b) Verlauf des Spannungs-Dehnungs-Diagramms in Form eines Potenzgesetzes.

3.2 Rechenverfahren

Die einzelnen Gleichungen werden numerisch durch ein iteratives Verfahren
fiir maximal 20 radiale Punkte in der Hiillrohrwand gel8st. Zunéchst wird
bei bekanntem Spannungs- und Dehnungszustand zur Zeit t eine bleibende
Verformung zur Zeit t + At geschitzt. Mit diesem Wert wird die gesamte
Dehnung und der Spannungszustand unter Beriicksichtigung der Randbedingun-
gen (Innendruck, AuBendruck, Axialkraft, Temperaturverhiltnisse usw.) fiir
die Zeit t + At berechnet. AnschlieBend wird ein Mittelwert der Spannung
fiir das Zeitintervall At gebildet und damit die wéhrend der Zeit At tat-
sdchlich auftretende Verformung unter Verwendung eines beliebigen Kriech-
gesetzes berechnet. Die geschétzte und berechnete Verformung werden dann
verglichen, und die gesamte Schleife im Rechenprogramm so lange wiederholt,
bis eine vorgegebene Konvergenz erreicht ist. Wenn keine Konvergenz er-
reicht wird, werden die geschétzten Kriechverformungen nach der Newton-

Raphson-Methode zum Ldsen nichtlinearer Gleichungssysteme bestimmt.

4. SchluBfolgerungen

Das Rechenprogramm CRASH stellt ein gutes Hilfsmittel~zur Berechnung der
Spannungs— und Dehnungsverhiltnisse.in einem Brennelementhiillrohr dar.

Es eignet sich besonders zum Nachrechnen von Bestrahlungsexperimenten an
Brennstoffstdben, da die genauen Betriebsverh#ltnisse des Reaktors einge-
geben werden kdnnen. Durch seinen universellen Aufbau kdmnen ohne Schwie-
rigkeiten nachtréglich beliebige Kriech~ und Plastizitatsgesetze einge-—
baut werden, auRerdem 148t es sich mit Programmen kombinieren, 4ié das
Bremmstoffverhalten beschreiben,

Da bei hochabgebrannten Brennelementen unter Umsténden Probleme durch die
Wechselwirkung Hiille - Brennstoff auftreten kdnnen, sollte bei spéteren
CRASH-Versionen auch eine Wandstirkenvermindérung von der Innenseite des
Hiillrohres beriicksichtigt werden. Aufgrund der Rohrgeometrie 148t sich
dieses Problem nicht ohne weiteres durch eine erhShte Korrosionsrate des
Kiihlmittels ersetzen. AuBerdem wire es winschenswert, im Rechenprogramm

CRASH eine Kombination von plastischer Verformung und Kriechverformung
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durchzufilhren, da diese Beanspruchungsart bei karbidischen Brennelementen

+)

mit hoher Stableitung auftreten kann.

+ . . .
)Anmerkung: Nach Fertigstellung des Berichtes wurde bekannt, daB mit der

neuesten CRASH II C-Version eine Rechnung von plastischer Ver-—

formung und Kriechverformung mdglich ist.

5. Literaturverzeichnis
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1., Theoretische Grundlagen

Mit dem SPAR-Rechenprogramm kdnnen Spannungsverteilungen
Gij(r,t) und Dehnungsverteilungen eij(r,t) in einem Brennstab-
hilllrohr berechnet werden. In der Theorie, die auf Arbveiten
von Guyette /1 _/ basiert, sind zwei Voraussetzungen enthalten:
a) Querschnitte bleiben bei der Verformung eben
b) Es liegt radiale Symmetrie vor

Spannungen Gij’ die im vorliegenden Fall Hauptspannungen
sind und Dehnungen Eij sind folgendermaBen verkniipft:

s

b
£y (rt) = By 7 (rt) -V t) + ESCrE) 4 g

y crt) (1)

J = radial, tangential, axial
r = Radius

t = Zeit

Eij= Elgstizitdtsmatrix

o = Warmeausdehnungskoeffizient
#’: Temperatur

ﬁf = Kriechdehnung

1%

é; = Schwelldehnung

Die Hiille wird in k Raumpunkte unterteilt, sodaB Gleichung (
fiir jeden Raumpunkt zu l0sen ist:

T3 : "
innen au/len
Die Raumpunkte kOnnen &dquidistant oder beliebig gelegt werden.
Thre maximale Anzahl betrdgt 30.
Wegen der Zeitabhingigkeit der Spannungs- und Dehnungs-—
verteilungen wird das Problem auch hinsichtlich der Zeit ¢

intervallweise geldst. Dabei gilt
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kK ek —
&= (6, Pre) L )at @)

g GiCt) + 6:(t+at
& Cim Intervatat) - 452 * % )

f 2 (3)

Das Kriechgesetz (2) kann beliebig gewdhlt werden.

Die Gleichung (1) muB iterativ geldst werden, da die zu
berechnenden Spannungen o. (t+At) bereits bei der Ermittlung
der Kriechdehnung durch das Kriechgesetz (2) bendtigt werden.
Die Durchfiihrung dieser Iteration stellt die Hauptschwierigkeit
fir die Losung dar, da bei Problemen dieser Art leicht Konver-
genzschwierigkeiten mit hohem Aufwand an Rechenzeit auftreten.
Im SPAR-Programm wird die Iteration lUber die Kriechdehnungen
durchgefiihrt, deren Werte zur Zeit t+At im 1.Iterationsschritt
aus einer linearen Extrapolation der vorhandenen Werte geschitzt
wird. Damit kann die Gesamtdehnung

€ .(t+0t) = €, (elast.-,Wdrme-,Kriech~-,Schwelldehnungen, (4)
J Randbedingungen)

als erste Ndherung angegeben werden. Die Gleichung (4) kann
iiber Gleichgewichts~- und Vertriglichkeitsbedingungen aus (1)
entwickelt werden. Mit den Gesamtdehnungen Ej(t+At) konnen die
Spannungen cj(t+At) berechnet werden. Damit erh&dlt man neue
mittlere Spannungen

Cm?>
(m) Ly (8D + G ¢ ;
&  (i/m Inferv. At) = G‘} ) 24/ (¢74t) (37)
d
m - 7"{81“df”0n$ ‘['r)a’g)(

mit denen neue Kriechdehnungen und damit neue Gesamtdehnungen
gioﬂ)bestimmt werden konnen. |
Die Konvergenz dieses Verfahrens ist sehr zufriedenstellend,
im Mittel ist nur eine Iteration notwendig, um eine Konvergenz-
schranke von ' '
Cm>
@' (¢+4E) < a2.40~5 (5)
Cm+d)
& Ct+rat)
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zu unterschreiten. Das Zeitintervall wird iliber die empirische
Formel

At = f - (¢)
k.n. E. G’n‘

may
kn : Var%ah/oardme{;&r- i fx4...4

bestimmt,

Der Faktor f kann vorgegeben oder vom Programm optimal ermittelt
werden, ferner wird das Zeitintervall entsprechend verkleinert,
wenn die Iteration nicht konvergiert. Dies ist der Fall, wenn
der Faktor f zu grof gewdhlt wird. Im Fglle eines beliebigen
Kriechgesetzes ist (6) analog zu erweitern.

2. Moglichkeiten des Programms

Die Moglichkeiten des Programms seien stichwortartig ge-
geben.,
Spannungskriterien ¢ Mises oder Tresca
Randbedingungen

duBerer Druck p, = pa(t)
innerer Druck p, = p.(t)

i i J
Temperaturverteilung + =% (rit)
d.h. alle Randbedingungen beliebig

Berilicksichtigung von : zyklischem, nicht zyklischem Betriebgmég_
gduBerer Korrosion 4
§¢1ch
innerer "Korrosion"

Trre 1l WMo 4+ TR 7 4
Schwellen des Magterials z.2%. noch

Plastizitdt des Materials

Saat” N N

nicht moglich

Das SPAR-Rechenprogramm, das in der vorliegenden Version
schneller als das CRASH-Programm /1/ arbeitet, soll noch in
zwel Punkten verbessert werden:
a) Im Programm soll watheise die Annahme getroffen werden kdnnen,
daB die Spannungen cj im Zeitintervall konstant sind. Damit
wirde der IterationsprozeBl wegfallen. Bei geniigend kleinen Inter-
vallen ist der dabei entstehende Fehler sicherlich zu vernach-
ldssigen, auBerdem liegt der Fehler in den Dehnungen auf der
sicheren Seite.
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b) Bei Erreichen einer Gleichgewichtsspannungsverteilung, die
sich in manchen Fgllen sehr rasch einstellt, reicht die Beschrei-
bung eines einzigen Raumpunktes aus, da

(3; Cr,t) ~ 6vd-cyv, t +4t)

ist.
Mit dieser Methode wird eine erhebliche Rechenzeitverkiirzung
angestrebt,

3. Durchgefihrte Untersuchungen

Das SPAR-Rechenprogramm wurde bereits zur Untersuchung
folgender Probleme eingesetzt:

a) Auswirkung einer thermischen Wechselbeanspruchung auf die

Auslegung eines Brennstabhiillrohrs /2/

b) Auswirkungen von Reaktionszonen infolge chemischer Wechsel-
wirkung zwischen Brennstoff und Hiille auf die Hiillrohr-
mechanik 3/

c) Abschitzung zum Kriechverhalten von Hiille und Brennstoff /3/.
Hierzu wurde die SPAR-Version RELAX (Spannungsrelaxation im
Brennelement) entwickelt

d) EinfluB von anisotropen Materialeigenschaften (herstellungs-
bedingt oder durch Dehnungsverfestigung hervorgerufen) auf
des Hillrohrverhalten /3./

4, SPAR-Allgemein

Im Zusammenhang mit dem SPAR~Programm ist ein Programmsystem
SPAR-Allgemein entstanden, das es gestattet, sé@mtliche Eigenschaf-
ten und Effekte eines Brennstabes (z.B. Schwellraten) in beliebi-
ger radialer Abh8ngigkeit im Rahmen eines Differenzenverfahrens
theoretisch exakt zu beriicksichtigen. Damit ist im Prinzip die
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MOglichkeit gegeben, das Brennstabverhalten unter Beriicksichti-

gung von Spaltbildung und Entstehung von Rissen sowie sonstigen

Effekten zu untersuchen. PFlir die sehr umfangreiche formale

analytische Behandlung wurde ein Rechenprogramm in der FORMAC-

Sprache Z&/ geschrieben., Die Grundstruktur des Programmsystems

ist ausgetestet, an Erginzungen wird noch gearbeitet.
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1. Einleitung

Begrifflich fdllt das Kriechbeulverhalten von Brennstab-
hiillrohren unter AuBendruck in das Gebiet der Stabvilitédts-
probleme, genauer in das Gebiet der Kriechstabilitdt{. Darunter
versteht man, daBl durch eine beliebig kleine Kraft in einer
Struktur eine Deformationsgeschwindigkeit 3 hefvorggrufen wird,
die im Falle der Kriechinstabilit&t nach einer gewissen Zeit,
die als kritische Zeit tk bezeichnet wird,gegen unendlich
strebt. Im Gegensatz zur bekannten elastischen Instabilitat,
bel der eine kritische Last Pk eine Rolle spielt, ist also hier-
bei die kritische Zeit die zu betrachtende Grifie.

Fir die Untersuchung der Kriechinstabilitadt fir ein Rohr
unter konsentem AuBendruck geht man davon aus, daB AbWeichungen
von der idealen Kreisgeometrie aus Herstellungsgriinden stets
vorhanden sind. Dadurch wird der Querschnitt durch Biegemomente
belastet, die die Krimmung liber Kriechvorginge vergrdfBern und
damit wiederum die Biegemomente anwachsen lassen.

Als Beispiel diene ein Stab:

P
lgf"”’ﬂﬂﬁa "Idealgeometrie"
{ - }f-—/,___‘tatséchliche Geometrie
/
/
—

4

te

Der Verlauf der Auslenkung beim Stab bzw. der Ovalit&t des
Rohres wird wegen der extremen Nichtlinearitdt der Kriech-

gesetze folgenden qualitativen Verlauf haben:

d

4

&

Eine Folge der Nichtlinearitdt ist die Tatsache, dal bis zu
# 90 % der kritischen Zei‘t»tkr
von der Anfangsauslenkung auftreten.

nur sehr geringe Abweichungen
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Ein zweites Kongzept der Untersuchung der Stabilitadt geht
von der idealen Kreisgeometrie aus., Dabei werden zum vorhande-
nen KriechprozeB Stérungen 6o, 6& und 6¢ aufgebracht, deren
Auswirkungen auf das Stabilitdtsverhalten untersucht werden/1, 2/.
Darguf soll hier nicht n&Zher eingegangen werden.

Die Schwierigkeiten in der Berechnung des Kriechbeulvorgangs
fiir ein Hiillrohr liegen in der Nichtlinearitdt der Spannungs-
verteilung und dem daraus resultierenden Verschiebungsfeld bei
nichtidealer (d.h. hier radialsymmetrischer) Geometrie. In der
Theorie zum CRASH-Programm /3/ konnte das Problem deshalb ge—
16st werden, weil alle Vertridglichkeitsbedingungen durch eine
eingige Variable, ndmlich der radialen Verschiebung formuliert
werden konnten.

Zweli Modelle zur Spannungsverteilung konnen noch relativ
einfach behandelt werden:

a) Annahme einer linearen Spannungsverteilung (Ellington /4/)
b) Sandwich-Konzept (Hoff /5/)

Da die Hoff'sche Theorie zur Auswertung von Versuchen herange-
zogen wird /6, 7/, soll an Hand dieser Arbeit aus dem Jahre 1959
diskutiert werden, welche Voraussagen liber Verformungen und
kritische Einbeulzeiten zu erwarten sind.

2. Hoff'sche Theorie

Zunéchst sei die erste Voraussetzung nach Hoff, das Sand-
wichprinzip, dargestellt. Von der tatsidchlichen Struktur wird
folgendes Modell gemachti: ' 4Q

{ . VA4 [//F-E—r
\S T 8 _T-
\\\\fx\\\ - \\\\L h

NN

tatsdchliche Struktur Sandwichmodell
S = Wandstérke a, § = Modellprarmeter

Das Sandwich bestehe aus zweil HuBeren Schichten, die nur Membran-
spannungen Ubertragen kionnen, die mittlere Schicht nimmt keine
Normalspannungen auf und hat gegen Scherung ehen unendlich
grofBen Widerstand. Ueber die Modellparameter a und S kann man
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zunédchst noch frei verfiligen. Sie sollen aus zwei Forderungen
getrennt voneinander bestimmt werden /8/, obwohl auch andere Wege
denkbar sind. Die erste Forderung lautet: Die Verliadngerung von
tatséchlicher Siruktur und Sandwichmodell soll bei gleicher Zug-
beanspruchung gleich sein. Daraus erh8lt man unmittelbar

. (1)

Die zweite Forderung lautet: Bei gleichem Biegemoment soll die
Absenkung in der Struktur und im Modell gleich sein. Berlicksich-

tigt man Kriechvorgidnge nach dem Norton'schen Gesetz, dann er-
h

| _ s ( n )VH4
3 2 2nia

hdlt man

(2)

n = Nortonparameter

betrachtet man nur rein elastische Absenkungen, dann gilt

S (3)

S T

Hoff verwendet die Gleichung (3), die Auswirkungen der theoretisch
besser begriindeten Formel (2) werden im folgenden untersucht.

Das Sandwich-~Konzept hat sich nach Samuelson [@, 1Q7 als ein
sehr guter Ersatz fir die tats@chliche Vollwand des Rohres be-
wdhrt, so daB angenommen werden kann, daBl diese Annahme verniinftig

igt. Weitere Annahmen sind:

b) Dgs Rohr sei unendlich lang und von konstanter Wandstérke.
Belastung erfolgt durch gleichmdfBigen AuBendruck.

AY

c) Es wird ein ebener Verzerrungszustand angenommen.

d) Es gilt die Invariantentheorie nach 0Odqvist /11/, d.h. die
Erweiterung des Norton'schen Gesetzes auf mehraxialen
Spannungszustand (nach Mises). Elastische und plastische

{Ygrformungen, sowie Primdrkriechen werden nicht berlicksichtigt.

e) Sowohl die Anfangsgeometrie als auch die Geometrie wihrend
der Verformung lassen sich durch einen Ansatz der Form

R = R (1 + o (t) cos2¢) (4)
Rm = mittlerer Radius
(Beulform 1.0rdnung) beschreiben. Die Konsequenzen

dieser Annahme werden noch aufgezeigt.
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Alle Betrachtungen von Hoff gelten nur fiir

o < 1 (5)
Diese Forderung ist natiirlich nicht mehr erfiillt, wenn die
Hoff 'sche Theorie benutzt wird, um vollsté&ndiges Kollabieren der
Rohrprobe zu berechnen. Die Auswirkungen derdann falschen Rech-
nung sind jedoch deshalb gering, weil die Voraussetzung (5) bis
90 % der kritischen Zeit tkr gut erfiillt wird., Bei a = 1 (voll-
stdndiges Kollabieren) hdtte sich der Umfang der Probe nach (4)
bei gleichbleibender Wandstidrke nahezu verdoppelt, obwohl das
Volumen konstant bleiben sollte.

Aus (4) 188t sich nach den Regeln der Differentialgeometrie
die Krimmungsgeschwindigkeit & als PFunktion von «(t), das vor-
erst noch unbekannt ist, testimmen. Durch Gleichgewichtsbe~
trachtungen lassen sich an jeder Stelle ¥ des Quadranten Kr&afte
und Momente angeben (bei Hoff niherungsweise), aus denen in
folgender Weise iber Krieohgeschwindigkeiten.é Krimmungséinderun-~
gen bestimmt werden koOnnen:

Ee gilt angenghert

t . .
AQCx-%—(aL"Eq,) (6>

Ware die exakte Form des deformierten Quadranten bekannt, dann
niBten Krimmungsédnderungsgeschwindigkeit aus Differentigl-
geometyie i@ und Kriimmungsénderungsgeschwindigkeit durch Krie-
chen % {ibereinstimmen

0, = X
Xy = Fe (7)
Wegen der Annshme (4) ist das nicht erfiillt. Hoff bestimmt

a(t) in der Weise, daB
7

o

b
fc.ab&-a'c,,.) dy =0 (8)
o
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wird. Das Verfahren wird Kollokationsverfahren genannt. Man
erhdlt als Losung folgende Differentialgleichung

: (h-1)(n-2) 2
X = '/5’ {7 f hf)-sz A
. (h_1)(n_2)Cn—3)[h"4) X4+ .--} (9)

1% 32.52
mit | )
o : R\ 7 R
J = 03/{. (P sm) (Sm)
_ffé&lﬁﬁ BezaZﬁn.;,ék%eaén anéble

X = —

Zur LOsung dieser Differentialgleichung sind Programme vor-
handen /6, 12, 13/, Widhrend /12/ keinen Spaltgasdruckaufbau

und Korrosionsabtrag berilicksichtigt, kann im Programm BEULEOQ /13/
der Einbeulvorgang unter Beriicksichtigung des zeitlich veré&dnder-
lichen Spaltgasdruckes und der zeitlich verdnderlichen Wand-
starke infolge von HuBerer Korrosion berechnet werden. Da die
Hoff 'sche Differentialgleichung nur fiir ganzzahlige n-Werte

gilt, wurde sie in /15] auch fir nichtganzzahlige n-Werte umge-
schrieben. Im Rechenprogramm nach /12/ werden nichtganzzahlige
n-Werte in folgender Weise auf ganzzahlige n-Werte umgerechnet

nan aht;
£-k.e = kg T (10)

Die Zulé&ssigkeit dieser Methode wird wegen der sich &ndernden
Spannung im folgenden noch betrachtet werden miissen.

3. PFehlerabschidtzungen zur Hoff'schen Theorie

3.1 Auswirkungen von fehlerbehafleten EingangsgriBen

Die folgenden Untersuchungen sollen nun zeigen, welche Stand-
zeiten nach der Hoff 'schen Theorie erwartet werden kodnnen. Als
geometrische Parameter wurden folgende Werte gewidhlt:

Anfangsovalitit = Dpox = Dpin = 4 - 10 v

Innenradius Ty = 3,1 mm
AuBenradius ra = 3,5 mm
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GroBe Sorgfalt muB bei der Wahl der Werkstoffparameter ange-
wendet werden. Als Unterlage flir diese Untersuchung dienten mehr-
axiale Messungen an Rohren aus Incoloy 800 bei 700 °¢ /147, die
mit dem SPAR-Programm /15/ nachgerechnet wurden. Als Norton-
parameter erhdlt man fir den Spannungsberéich 0V<=6 ees 9 kp/mm2

und fiir
100 h <=t < 500 hn

n="721%+73% .
k = 2,5.10720% 30 4 (Annahme 1)

i

Nach /16/ ist das Zeitstandverhalten von Incoloy 800 stabil, s6
daB auch eine Extrapolation auf Standzeiten von 20 000 h (d.h.
Extrapolationsfaktor = 40!) gewagt werden kann. Exemplarisch
soll in einer zusdtzlichen Untersuchung angenommen werden, daf3
gsich die Kriecheigenschaften in folgender Weise &ndern:

. K
%
nX, n o+ 107 (Annahme 2)

k¥ = f.kx ; f=0.13; 10

]

In Abb.1 sind Ergebnisse der Hoff'schen Theorie eingetragen.
Wahrend fiir n = 7,1 und k = 2,5.10"%0
Ovalitdt (4p .... 10u) den Faktor

die Unsicherheit der

obere Grenze der kritischen Zeit - 1.3
b4

F untere Grenze der kritischen Zeit

bewirkt, sind die Auswirkungen der Ungenauigkeit der Kriech-
paraneter sehr viel grdBer.

Nach Annahme 1 wird F = 4, nach Annahme 2 erhd8lt man F = 500.
Das eingezeichnete Fehlerband ist eine Abschitzung fur den Fgll,
daB Annahme 1 bis 500 h gliltig ist und Annahme 2 ab 20 000 n
realistisch sei. Aus der Abb.2 sieht man diese Werte noch einmal
von einem anderen Standpunkt: Sind die Kriechparameter gut bte-
kannt (Annahme 1), ist ferner das Werkstoffverhalten stabil, so
ergibt die Extrapolation, dal das Kollabieren des Rohrs nach
20 000 h bei einem Druck von 35 at + 11 % eintritt. Gilt die
Annahme 2, dann vergrdBert sich der Fehler auf 35 at + 32 %.

Die berechneten zuldssigen Drlicke nach Hoff sind also mit
einer betrédchtlichen Unsicherheit behaftet. Der Vergleich mit
Theorien nach Ellington /4/ und Malmberg /17/ zeigt jedoch, daB
Aoweichungen gegeniiver Hoff weniger als den Faktor 2 betragen.
Hieraus kann der SchluBl gezogen werden, daB Kriechbeultheorien
s0 gut Ubereinstimmen, dal Unterschiede durch Ungenauigkeit im
Werkstoffverhalten beli weitem iliberdeckt werden.
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Zwel schon erwdhnte Angaben milssen noch diskutiert werden:

a) die Auswirkung von Gleichung (2), Abhdngigkeit des Sandwich-
parameters § vom Kriechverhalten. Bei Beriicksichtigung von
(2) tritt eine VergridBerung der Standzeit gegeniiber Hoff von
30 % ein, sie fdllt also nicht ins Gewicht.

b) Die Umrechnung von nichtganzzahligem n'Wert in einen ganz-
zahligen nach /12/ hat einen Fehler von <5 % in der Standzeit
zur Folge, d.h. also daB dieser Trick vernilinftig ist.

3.2 Beriicksichtigung von elastischen und plastischen Verfor-
mungen

Die Hoff'sche Theorie liefert fir tkr
ohne das Phinomen des elastischen oder elastisch~plastischen

~ 0 Ap — o0 ,

Einbeulens erfassen zu kdnnen. Der kritische, rein elastische

Einbeuldruck pi% betrdgt /187

(11)

el 3 v .
For * £ ( s ) = 625 at furvorliegenden

Kr 4 (1-u?) Rm Tall
Man kann zeigen, daBl an Stelle einer exakten Berlicksichtigung
der elastischen Verformungen eine Korrektur der Ausgangsgeometrie
in folgender Weise vorgenommen werden kann:

" 1 (12)

4 - P
rér
Xx : vorhandene Ovalitét
X : korrigierte Ovalitdt
p ¢ Druck

Die Auswirkungen dieser elastischen Korrektur betreffen fir
das vorliegende Beispiel Drilicke p > 300 at, d.h. Einbeulzeiten
< 10-2h, d.h. das elastische Verhalten braucht nicht berilick-
sichtigt zu werden. Etwas anders verhidlt es sich mit plastischen
Anfangsverformungen. Dafiir gibt Corum [12] ein Verfahren an,
das durch Versuche recht gut bestatigt wird, das jedoch nicht
ndher beschrieben werden soll.
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Anschaulich kann man sich etwa folgendes vorstellen: Durch
die Abnahme von ﬁ%? = E* wird die Neigung zu instabilem Ver-~
halten sehr stark wachsen., GroBenordnungsméfiig 1ladBt sich analog
zum elastischen Beuldruck ein liberelastischer kritischer Beul-
druck angeben, der im vorliegenden Fall etwa 1/3 des elastischen
Beuldrucks betrdgt. Die Trennung von Kriechbeulen und iliber-
elastischem Beulverhalten 148t sich hierbei nicht mehr durch-
flihren., Man kann jedoch folgendes sagen: Die Kriechversuche
konnen durch die angegebenen Nortonparameter beschrieben werden
(100 <t< 500 h), die im plastischen Bereich sicherlich nicht
mehr gelten. Die Korrektur des elastischen-plastischen Gesamt-
verhaltens 188t sich analog zum rein elastischen Verfehren durch-
fiihren und bringt folgende Ergebnisse: Bei Driicken > 80 at,

d.h. Zeiten t < 100 h, ist dieser BinfluB zu beriicksichtigen,
der Gliltigkeitsbereich der Hoff'schen Theorie beginnt erst nach
100 h. MeBwerte zur Ueberpriifung der Hoff 'schen Theorie gollten
also flir Incoloy 800 erst ab = 100 h herangezogen werden.

3.3 Beriicksichtigung von Primirkriechen, sowie beliebigem

Kriechgesetz

Spielen in dem betrachteten Werkstoff Ausscheidungsvorgange
eine Rolle, dann wird man ein Abknicken der Zeitstandkurve be-
obachten. Die Anwendung der Hoff 'schen Theorie mit konstanten
Nortonparametern ist dann nicht mehr zuléssig, sie flihrt dann
auf die schon genannten Unsicherheiten um den Faktor 100 oder
mehr in der Standzeit. ’

Um diesen Nachteil zu beseitigen, wurde die Hoff 'sche
Theorie mit dem Ziel umgearbeitet /13/, daB jedes beliebige
Kriechgesetz, also z.B. auch zeitabhingige Nortonparameter,
Grundlage der Rechnung sein kann (BEULE1). Gleichzeitig wurden
in diesen Rechnungen einige Annshmen von Hoff Uberpriift und
einzelne Berechnungsteile (z.B. Berechnung der Momente) genauer
durchgefiihrt., Im einzelnen soll das nicht diskutiert werden,

die Hoff 'schen Annahmen erweisen sich als verninitig.
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3.4 Auswirkung der Annahme iiber die Geometrie

- Der sehr groBe Nachteil der Hoff 'schen Theorie besteht in
der Annahme, dafB die Geometrie des Rohres stets durch

R=R, (1+alt) ar 2¢) (4)

beschrieben werden kann, Dieser Nachtell wurde durch eine rein
numerische Behandlung unter Verwendung des Sandwichmodells
vermieden /20, 21, 227,

Dabei wird die tatséchliche Rohrpgeometrie durch einen
Polygonzug angenghert und in Jjedem der dabei entstehenden
Elemente Momente, Normalkrifte sowie Dehnungen jedes Elementes
berechnet. Die Ermittlung der @eometrie nach der Verformung
kann wie in /20, 21/ iiber die Kriimmungsinderungen A ¥ oder
direkt durch Zusammenfiigen der Elemente /22/ ermit®lt werden.
Die Theorie /20, 21/ liefert im Vergleich zu Hoff Standzeit-
erhdhungen von 20 - 30 %, die Theorie nach /22/ kleinere Sgand-
zeiten als Hoff. Der Unterschied zwischen /20, 21/ und /227
liegt in der Beriicksichtigung der tangentialen Verschiebung in
/227, die bei /20, 21/ und bei Hoff nicht erfasst wird. Mit /227
kann das Kriechbeulverhalten einer Hiillle mit beliebig variabler
Wandstédrke untersucht werden.

4, BinfluB3 von radialen Temperaturgradienten, Rippen,
Exzentrizitdt und Stutzwirkung des Brennstoffs

Durch keine bisher verdffentlichte Kriechbeultheorie kann
der Einflu3 von radialen Temperaturgradienten, Rippen, Exzentri-
zitdt und Stitzwirkung des Bremnstoffs behandelt werden. Ab-
schidtzungen zeigen, daB weder der Einflull des radialen Temperatur-
gradienten, noch der Einflufl von Rippen sehr wesentliche Ver-
schiebungen der Standzeit bewirken werden. Die Frage der Exzentri-
zitdt, also der Schwankung der Wandstidrke wird in /22/ unter-
sucht. Zum EinfluB der Stlitzwirkung des Brennstoffs kdnnen vor-
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erst ebenfalls keine Angaben gemacht werden., Viel schwieriger
als die theoretische Berilicksichtigung dieses Effektes auf das
Kriechbeulverhalten wird jedoch die zahlenm&f3iige Angabe der zu

erwartenden Stitzwirkung sein.
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Liste der verwendeten Symbole

a : Modellparameter des Sandwichs [mm]
ds Bogenlidnge eines Segmentes

B : Elastizititsmodul [kp/mmz]

F : Faktor

h Modellparameter des Sandwichs [mm]
k Nortonparameter

n : Nortonparameter

D : Druck [at]

R Radius [mm]

S Wandstdrke des Rohrs [mm]

by kritische Zeit [h]

X : Ovalitat

a : Formfaktor

5 : Auslenkung [%]

£ : Dehnung [%]

£ : Dehnungsgeschwindigkeit [%/h]

X Krimmung [mm"]

v Querkontraktionszahl

e Modellparameter des Sandwichs [ﬁm]
o : Spannung [kp/mmzz

T~ Hoff-Konstante

f : Winkelkoordinate

Indizes :

a : aullen g : geometrisch
¢ : kriech i : dinnen
el ¢ elastisch m mittlerer
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XIV. Rechenprogramme zur Berechnung der Temperaturverteilung
und der Bremstoffverdichtung

von

F., Caligara
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1. Berechnung der Warmedurchgangszahl mit dem
Rechenprogramm EZ2BST.

2. Berechnung der zeitlichen Anderung der radialen
Porositdts- und Temperaturverteilung mit dem
Rechenprogramm E3BST.
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1. ‘Berechnung der Warmedurchgangszahl mit dem Rechenprogramm 7EaBST

Das Rechenprogramm E2BST ermoglicht die Berechnung der radialen Temperatur-
verteilung urdder radialen Porositédtsverteilung fiir den asymptotischen End-
zustand.

Der Code setzt voraus, daf der Bremnstabquerschnitt aus drei Zonen besteht,
dem Zentralloch, der Stengelkristallzone und dem ZuSeren kalten Ring., Dabei
wird angenommen, dafB sich diese Anordnung zeitlich nicht mehr #dndert, Die
Aufgabe besteht darin, das Dichte-~ und das Temperaturprofil fiir verschiedene
axiale Schnitte zu berechnen, die sich bei vorgegebener Stableistung und
Kihlmitteltemperatur einstellen werden. Dazu werden zunidchst fiir verschiedene
angenommene Werte der Warmedurchgangszahl die radialen Temperaturprofile er-

mittelt. Dabei werden folgende Voraussetzungen gemacht:

a) Die Warmeleitfdhigkeit A des Hiillmaterials ist durch N (T) = a + bT
(T = Temperatur) gegeben.

b) Die Wirmeleitfzhigkeit des Bremnstoffs (U,Pu-~Oxid mit 20 % Pu) ist durch
folgenden Ausdruck gegeben:

A(D) = (A+BT) 4CcTH+DT (o) (1)

wobei A, B, C, D, E von der Brennstoffzusammensetzung abhingen. T in oK.

Dabei wurden die folgenden in unserem Laboratorium [ 1_7 an nicht be-
strahlten Materialien ermittelteh Daten eingesetzt:

6, D=5,k -107;E=0

A=9,6;B=0,026; C=6,7h « 10~
¢) Die Variation der Wirmeleitfdhigkeit mit der Porositidt wird durch ein
Gesetz der Form [ 2_7:

N = A 6} -P?/j) (2)

beschrieben, wobei P die Porositit bedeutet. Die tatsdchliche Porositédt
in jeder Zone hdngt ab von der Fabrikationsporositat und von der Ver-
dichtung, die im Verlauf der Bestrahlung eintritt. Die Porosititsver-
teilung ist zeit- und radiusabhidngig.
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d) Die Wirmequelldichte ist der Dichte proportional, d.h. es wird voraus-
gesetzt, daB ein schneller FluB vorliegt, Nach lZngerer Zeit stellt
sich eine asymptotische radiale Endverteilung ein, die durch die fol-
gende (Gleichung gegeben ist:

P(r) v (r) 2Tr=0 (3)

wobel P = Porositdt, v = Porengeschwindigkeit.

v (r) wurde mit Hilfe der von Nichols [ 3_7 angegebenen Formel berechnet:

v () h e exp (B C0) ) - 05 (%) L (X)L 5 (atm)

sec dr cm
(4))+
wobel p = Gasdruck in Poren und fiir U02 A =5,51- 109; B=17,17 » 10,

Das Dichte~ und das Temperaturprofil werden in einem iterativen Verfah-
ren ermittelt. Zunichst wird T iiberall gleich der HuBeren Hiilltempera-
tur und P iberall gleich der Fabrikationsporositidt gesetzt., Mit Hilfe
von (1) und (2) werden dann, unter Annahme konstanter Wiarmequelldichte
iilber den ganzen Radius, A (r) und T (r) berechnet. Mit dem so gewonne=
nen Temperaturprofil 1#8t sich dann P (r) mittels der Ausdriicke (%)

und (3) bestinmen, was zu einer reuen Quellendichteverteilung und zZu
einer neuen P (r)-Verteilung filhrt. Damit wird damn wieder ein Tempera-
turprofil bestimmt und so weiter, bis schlieBlich T (r) konvergiert.

Bricht man die Rechnung bel Unterschieden in der Zentraltemperatur
von wenlger als 2° ab, so genligen auf diesem Wege vier bis acht Itera-
tionsschritte.

2. Berechnung der zeitlichen Anderung der radialen Porositits- und Tempe=

raturverteilung mit dem Rechenprogramm E3BST

Um Dichtednderungen iiber den Bremnstabquerschnitt zu Beginn des Reaktor-

einsatzes zu berechnen, wurde ein Computer-Code, E3BST, entwickelt. Dabel
wird davon ausgegangen, da8 die Verdichtung durch Wanderung der Fabrika-

tionsporen gegen den Temperaturgradienten erfolgt.

Von fundamentaler Bedeutung fir diese Betrachtungen ist die Kenntnis des
Temperaturprofils, das, wie oben beschrieben, mit dem Code E2BST ermittelt
wurde, mit den gleichen Annahmen iiber die Abhidngigkeit der WarmeleitfZhig -
keit von Porositdt und Temperatur,
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Der Temperaturabfall AT im Spalt zwischen Hillle und Bremnstoff wurde gemif
folgender Bezlehung [ 2__7 bestimmts |

s+l AT s+l
Cu T ((+F=)7 1)

§ = —= S (5)
i —ont (a+dht o)

] T R'I TI

wobel 8 = Spaltwelte} TI = Hﬁ;limentemperatur 3 rI = Hiillimmenradius;
A = Stableistung; C,» s = Konstanten, die vom Gas im Spalt abhingen und

C.

R eine vom Emissionsvermogen der Oberflichen abhidngige Konstante ist.

Die Spaltweite § wird in einem Iterationsverfahren berechnet, wobei die
thermische Ausdehnung von Bremmstoff und Hille sowie das Temperaturprofil
berilicksichtigt werden,

Zunidchst wurde versucht, die zeitliche Verdnderung des Dichteprofils durch
Losen der Differentialgleichung

-g%- 2Tr =4 (6)

§r

zu ermitteln, wo P (r,t) die Porositdt und Q (r,t) der den gesamten Radius
r iiberschreitende und nach innen gerichtete Porenfluf sind, wobei beide
Funktionen von Ort und Zeit sind. Q (r,t) ist dabei folgendermaBen definiert

Q (r,t) =2Tr « P(r,t) * v (r,t) (7

mit v (r,t), der Wanderungsgeschwindigkeit der Poren.
Fir P (r,t) wurde die folgende Form angenommen:

P=a (r,t) +b (r,8) t + ¢ (r,t) to (8)

wobei a, b und ¢ durch Iteration fiir jeden r-Wert bestimmt werden sollten.

Die Integration von (6), unter Beriicksichtigung von (7) und (8) fiilhrt auf

eln Polynom mit neun Gliedern, die sich bis zu einem Faktor 109 voneinander
unterschieden. Mit dem verfiigbaren Cémpu’cer IBM 1130 konnte dieses Problem
nicht geldst werden, da dieser nur 6 Stellen verarbeiten karm und sich die
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Fehler bei aufeinanderfolgenden Iterationen in zu starkem MaBe addierten.
Eine andere Schwierigkeit resultiert aus der Tatsache, daB8 (6) bei r = 0
eine Singularitdt aufweist,

Wir haben das Problem dann in folgender Weise geldst: Der Brennstabquer-
schnitt wird in N konzentrische Zonen unterteilt, die erste ist die Hiille,
die zweite ist der Spalt und die folgenden N-2 sind Brennstoff-Ringzonen
von urspriinglich gleicher Dicke. Es wird fiir die Rechnung angenommen; dag
Jjede Zonenoberfliache fiir Poren aber nicht fiir feste Materie durchlidssig
ist, so daf jede Ringzone immer die gleiche Masse enthdlt. Die nach innen
gerichtete Porenwanderung im Brermnstab bewirkt, da8 die HuBere Zonenbber—
fldche nach aufilen wandert und zwar um einen Betrag,der durch das die
Zonenoberfliche durchwandernde Porenvolumen gegebenn ist. Die Dichtednderung

in einem Ring entspricht dann einer Volumeninderung des Ringes selbst,

Die Berechmumng der Verschiebung jeder Zonenoberfldche in einem vorgegebe-
nen Zeitintervall & erlaubt somit direkt die Berechnung des Dichteprofils.

Ty sei der urspriingliche Radius der Zonenoberfliche, deren Verschiebung
in der Zeit & wir berechnen wollen und ri’ sei ihr- Radius nach Ablauf
der Zeit .. Weiterhin soll ein Radius r, So gewdhlt werden, da8 eine

dort befindliche Pore innerhalb der ZeitZbis zum Radius r,’ wandert, also

Jede Pore auf ra erreicht r,’ zur gleichen Zeit. Das bedeutet, daB ri’und

i
T, den folgenden Bedingungen geniigen miissen:

r

T2 -r2) =27 ja B (r) r dr (9)
Ty
r
a
'\'er%ri = 4 (10)
Ty

wobel P(r) die Porositdt zu Beginn des Zeitintervalls < ist und v (r) die
Geschwindigkeit der Poren bezeichnet.

Das obige Gleichungssystem wird durch ein Iterationsverfahren geldst. Man
i’ nach Gl., (9) (P(r) vom
vorhergehenden Schritt bekannt) und fithrt die Integration (10) aus. Wenn

beginnt mit einem beliebigen ra, berechnet r
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das resultierende < nicht der Eingsbe entspricht, wird ein neuver rgy-Wert
angenommen, bis Konvergenz erreicht wird. Wenn r =Ty grofler als ri_j-r N

wird, wird die Rechnung automatisch gestoppt und mit einem kleineren

& -Wert neu begonnen. Der immere Radius des innersten Ringes ist natiirlich
der Radius des Zentralloches. Die Rechnung ergab, daf die Enddichte in
einer sehr dlinnen Schale um das Zentralloch herum sehr gering sein muBte
(P £ 0,7), wodurch ihre Bedeutung in Frage gestellt wurde. In der Tat
wird bei diesen hohen Porositdten die von uns verwendete Porosititskorrek-
tur fiir die Warmeleitfdhigkeit nicht mehr gliltig sein und Nichols Formel
fiir die Wanderungsgeschwindigkeit ist nicht mehr anwendbar. Da diese
Schale sehr diinn ist, ist dieser Fehler nicht erheblich.

Literaturs
/17 H.E. Schmidt, F. Caligara, Reaktortagung, Berlin 20, - 22,4,1970
/27 H. Kémpf, G. Karsten, Nucl. Appl. Techn. 9 , 288, 1970

/[ 37/ F.A. Nichols, J. Nucl. Mat. 30, 143, 1969
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l. Einleitung

Das Rechenprogramm BEMOD [ 1_7 ist dazu bestimmt, das Verhalten eines
Brennstabes mit metallischem Brennstoff wihrend der Bestrahlung zu unter-
suchen und eine Aussage iiber dle Lebensdauer dleses Brennstabes zu er-
moglichen.

Das Programm berechnet Spammungen und Dehnungen der Hiille zusdtzlich zur
Temperaturverteilung im Bremnstoff, dem Druck im Gasraum, dem Druck
zwischen Brennstoff und Hiille bel direktem Kontakt und der plastischen
Verformung der Hiille. Dabel sind dle mittlere Stableistung, die Kilhlmittel-
eintrittstemperatur, die Temperaturzunahme im Kilhlmittel ldngs des Brenn-
stabes und der AuBendruck die im Rechenzeitintervall vorgegebenen GroBen.

Die Berechnungen werden beendet, wenn die Umhiillung eine maximale Dehnung
erreicht bzw. einen Schaden erlitten hat.

2. Annahmen und Voraussetzungen

Der Brennstab hat Zylindergeometrie. Er besteht aus dem metallischen Brenn-
stoff, der Umhiillung, einer Natriumfiillung und dem Plenum, das mit Edelgas
von anndhernd Atmosphidrendruck gefiillt ist.

Der Brennstab wird in axialer Richtung in mehrere Zonen unterteilt. Die
Berechnungen werden fiir jede Zone getrennt durchgefiihrt., Eine Kopplung
der Zonen besteht indirekt durch die axiale Temperaturverteilung im Kihl-
mittel und durch den Druck im Plenum.

Das Schwellen des Brennstoffes wdhrend der Bestrahlung wird durch die
wachsende Menge der erzeugten festen und gasformigen Spalitprodukte her=~
vorgerufen, Es wird angenommen, daf8 der Bremnstoff sich dadurch nur in
radialer Richtung ausdehnt, da die Ausdehnung in axialer Richtung im Ver=-
gleich dazu kleln ist,

Die Spaltgasfreisetzung wird als nur von der Ausdehnung des Brennstoffes
aufgrund des Schwellens abhiéngig angesehen.

Der Druck auf die Hiille ist entweder der Gasdruck oder der Kontaktdruck
von Brennstoff und Hiille. Im ersten Fall ist der Druck fiir jede Zone
gleich, im zweiten Fall kann er verschieden sein.
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Es wird welter angenommen, daf8 zwischen Bremnstoff und Hillle keine Reibung
auftritt.

Das Kriechen der Hiille wird als Funktion der mittleren Temperatur und der
mittleren Tangentialspannung angesetzt.

3 Berechnete GréBen

3.1 Temperaturverteilung

3.2

Es wird die Temperaturverteilung in radialer Richtung berechnet,
ausgehend von der mittleren Kihlmitteltemperatur. Eine Wirmeleltung
in axialer Richtung wird vernachlissigt.

Die Wiarmeleitfdhigkeit von Bremnstoff und Hiille wird als lineare
Funktion der Temperatur angenommen. Als Wérmeleitfidhigkeit des
metallischen Brennstoffes wird ein Wert eingesetzt, der der maximal
auftretenden Porositdt entspricht.

Da der Temperaturabfall in der Natriumzwischenschicht unbedeutend ist,
wird im Programm der Wiarmedurchgang durch diese Schicht mit einer vom
Benutzer frei wdhlbaren, aber dann fest vorgegebenen Schichtdicke ge=-
rechnet. Dadurch sind im Programm die Berechnungen zur Temperaturver-
teilung und zum Hiillinnendruck entkoppelt.

Wie der Warmelibergang zwischen Brennstoff und Umhiillung bel Bestehen
eines Kontaktdruckes behandelt wird, wird aus dem vorlliegenden Bericht
nicht ersichtlich.

Gasdruck

Die Berechnung des Gasdruckes wird iiber ein besonders ausgewdhltes
Iterationsverfahren ausgefiihrt. Das Verfahren startet mit einem ge-
schétzten Wert fiir den Gasdruck, Von diesem Druck sind das Volumen

des Brennstoffes und das Hiillinnenvolumen abhinglg. Die Differenz
beider Volumina liefert das fiir Natrium und Gas zur Verfligung stehende
Volumen. Von diesem wird das Volumen des Natriums abgezogen, wobel die
Temperaturabhingigkeit der Dichte des Natriums beriicksichtigt wird.

Der Druck im verbleibenden Volumen wird mit Hilfe der Zustandsglelchung
filr das ideale Gas berechnet, unter Hinzufiigung des Natriumdampfdruckes.
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Dieser Berechnungszyklus bildet den Kern des vom Autor angewendeten
speziellen Iterationsverfahrens.

Ausdehnung dés Bremnstoffes

Das Volumen des Brennstoffes nimmt infolge von thermischer Ausdehnung
und von Schwellen zu.

Bei der Berechnung der thermischen Ausdehmung wird die Temperaturver-
teilung im Bremnstoff beriicksichtigt, wdhrend sonst nur mit der mitt-
leren Temperatur gerechnet wird. '

Der Beitrag des Schwellens wird, oberflé’.chligh' besehen, in einen An-
teil, der von den festen Spaltprodukten hexﬁﬂ&t, (nicht kompensier-
bares Schwellen) und einen Anteil, der von den gasfdrmigen Spaltpro-
dukten herriihrt, (kompensierbares Schwellen) aufgespalten. Fiir beide
werden phinomenologische Ansdtze gemacht.

‘Das durch feste Spaltprodukte hervorgerufene Schwellen ist im wesent-

lichen zum Abbrand proportional. Der gewdhlte Ansatz fir die relative
Volumenzunahme will auch den EinfluB erfassen, den kleine, nahezu
inkompressible Spaltgasblasen haben.

| Der ibrige Teil des durch gasftrmige Spaltprodukte hervorgerufenen

Schwellens 1st dadurch ausgezeichnet, da8 er durch duBeren (hydro-
statischen) Druck verringert werden kann. Er wird im wesentlichen
proportional dem reziproken Wert des Gas-~ bzw. Kontaktdruckes an-
gesetzt, wobei die Abbrandabhinglgkeit beriicksichtigt wird.

3.5

Es wird angenommen, daf8 der Bruchteil des freigesetzten Spaltgases
eine Funktion der relativen Volumenzunahme des Brennstoffes ist., Die
Abhiingigkeit wurde empirisch gefunden, ‘

Die Spaltgasfreisetzung beginnt bel einem bestimmten Wert der Volumen-
zunahme, steigt bis zu einem zweiten Wert linear an und ist dariiber
hinaus im wesentlichen proportional zu "“eins minus dem reziproken
Wert der Volumenzunahme" .

Ausdehnung der Hiille

Die Hiille wird ndherungsweise als diinnwandig angesehen. Die elastische
Dehnung, die neben der thermischen Ausdehnung, der Kriechdehnung und



-113-

der plastischen Dehnung in die Berechnung der Vergriferung des Bremn-
stabradius eingeht, 1ist dann nur von der tangentialen und der axialen

Spannung abhingig.

Bei der Berechnung der plastischen Verformung wird zwischen primérem
und sekunddrem Kriechen unterschieden. Die Temperaturabhéngligkelt des
sekunddren Kriechens wird durch einen Exponentialansatz beschrieben.
Durch einen additiven Term wird erfaft, daB8 bel niederen Temperaturen
eine Erhdhung der Kriechrate unter dem Einflufl des schnellen Neutronen-
flusses eintritt. Die Spannungsabhingigkeit wird durch einen Potenz-
ansatz beschrieben.,

3.6 Kontaktdruck

Zur Berechnung des Kontaktdruekes zwischen Bremnstoff und Hille wird
davon ausgegangen, dafB das Brennstoffvolumen gleich dem inneren
Volumen der Hiille ist.

Da beide Volumina in komplizlerter Welse wvom Druck abhingen, wird
der Kontaktdruck mit Hilfe des gleichen Iterationsverfahrens bestimmt,
das zur Berechnung des Spaltgasdruckes im Plenum eingesetzt wird.

Der so berechnete Wert des Kontaktdruckes wird fiir die Berechnungen aber
nur damn welterverwendet, wenn er den zuvor errechneten Wert des
Spaltgasdruckes tibersteigt.

4, Eingabedaten

Die verwendeten phdnomenoclogischen Modelle, die im Grunde Beschreibungen
von Versuchsergebnissen sind, bedingen eine grofie Zahl von Eingabepara=

metern. Die Werte dieser Parameter sind in einer Reihe von Experimenten

am EBR II gewormen worden.

Literatur:

/17  V.zZ. Jankus, "BEMED, A Code for the Lifetime of Metallic Fuel
Elements", ANL-7586 (July 1969)
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1. Einleitung

Dem Anteil des Brennstoffschwellens, der durch feste Spaltprodukte
verursacht wird, wurde in der Literatur bisher relativ wenig Auf-
merksamkeit geschenkt, obwohl ca. 85 7 der entstehenden Spaltprodukte
Metalle sind. Im Gegensatz zu den Spaltgasen aber, deren Schwellanteil
sehr stark von den Betriebsbedingungen des Brennstoffes abhingt und
damit in gewissem Grade beeinfluBbar ist, ist die Schwellung durch

die festen Spaltprodukte praktisch unbeeinfluBbar.

Das Schicksal eines Spaltgasfragmentes, das nach der Kernspaltung

in das Kristallgitter des Brennstoffes eingelagert wurde, hingt ab

von seinen physikalischen und chemischen Eigenschaften und von denen
des Matrixmaterials. Durch die Temperatur- und Abbrandabhingigkeit
einiger dieser Eigenschaften, z.B. der Reweglichkeit der Spaltprodukt-
atome und der St8chiometrie des Brennstoffes, ist auch eine leichte
Abhingigkeit der durch die festen Spaltprodukte bedingten Schwellrate

von der Temperatur und vom Abbrand zu erwarten.

2. Schwellen oxidischer Brennstoffe

2.1 Verhalten der festen Spaltprodukte im Brennstoff

Nach ihrem wahrscheinlichen Zustand in U02 und (U,Pu)O2 kann man die

festen Spaltprodukte nach [ 1] einteilen in:

1. 16sliche Spaltprodukte

i
r, Y, La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Fu, Gd

N

2. nichtmetallische Einschliisse

Sr- und Ba-Zirkonate
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3. metallische Einschliisse
Mo, Tc, Ru, Rh, Pd

4., ‘fliichtige Flemente
" Rb, Cs, J

5. Ionenverbindungen

Br, J, Se, Te

Die Seltenen Erden oxydieren normalerweise zu Se,0, [2] . Diese Oxide

sind thermodynamisch sehr stabil und bilden mit U0, feste Ldsungen. Bei

2
Mikrosondenuntersuchungen wurden die Seltenen Erden, mit Ausnahme des Ce,
homogen in der Matrix verteilt gefunden [ 3 ] . Ce trat vorwiegend in Ba-
reichen Einschliissen auf, vermutlich bedingt durch den Ba-Vorginger des

Ce-l40 [4] .

Ein Teil des Zr liegt als ZrO2 vor, dessen freie Bildungsenthalpie bei
htheren Temperaturen zwischen denen des UO2 und des PuO2 liegt und das
ebenfalls im Brennstoffgitter 18slich ist. Es wurde bei Mikrosonden-
‘untersuchungen auch an fast jeder Stelle entdeckt - [3] . Ferner wurde

es gefunden in Ba-haltigen metallischen Einschliissen [3] und in geringen
Konzentrationen in der keramischen sog. grauen Phase [4] , die im Bereich
gleichgerichteten (equiaxed) Kornwachstums auftritt und hauptsichlich aus
Ba mit Zusidtzen von Ce, Sr und 2r besteht. Diese Elemente liegen hier als
Oxide oder Zirkonate vor. So nahm Wait nach [5] an, daB Ba als Zirkonat
und Sr als unldsliches Oxid auftritt. Nach [1] treten dagegen sowohl Ba
als auch Sr als Zirkonate auf. Auch Bramman et al. [6] vermuten, daf Ba,

Sr und Zr als Oxide kombinieren und stabilere Zirkonate bilden.

Die Elemente Mo, Ru, Te, Rh und Pd treten in metallischen Ausscheidungen
vorwiegend am Beginn und am Ende der Stengelkristallzone auf. Je nach den
Betriebsbedingungeh des Brennstoffes erreichen diese Einschliisse Grifen von
einigen um bis zu 1 mm [6] . Die Zusammensetzung dieser Ausscheiggg§é§§git
der Spaltproduktausbeute und der Stéchiometrie; denn nach den thermodyna-

mischen Daten ([7] sollte Mo zu MoO,, oxydieren, bevor der Brennstoff
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wesentlich iiberstchiometrisch wird. Die in bestrahltem Mischoxid
gefundenen Einschliisse sind einphasig und haben eine hexagonale
Kristallstruktur mit a = 2,75 R und c, = 4,43 R 6,8 . Die Dichte
metallischer Ingots aus hochabgebranntem Brennstoff ergab sich zu
11,3 g/cm3 in UO2 und 12,2 g/cm3 in Mischoxid [ 9 ] . Der Wert

12,2 g/cm3 ist unsicher, da der untersuchte EinschluB sehr klein war,
wegen der hdheren Ausbeute an Ru, Rh und Pd bei Pu-Spaltung ist je-
doch auch ein h&herer Wert bei Mischoxid zu erwarten. Der Schmelz-
punkt von Legierungen, deren Zusammensetzungen denen der weiBen Ein-
schliisse entspricht, liegt zwischen 1800 und 1900°C [ 6] . Die metal-

lischen Ausscheidungen sollten also im Zentrum eines Brennstabes unter

Betriebsbedingungen fliissig sein.

Cs und Rb verbleiben wahrscheinlich gréftenteils in elementarer Form,
obwohl sie Jodide bilden k8nnen. Bei Untersuchungen des Ausscheidungs-
verhaltens von CsJ in einem Rohr mit einem gleichmiBigen Temperatur-
gradienten fand, in Abhi#ngigkeit von den Versuchsbedingungen, sehr leicht
Zersetzung des CsJ statt [ lo] . Auch bei Untersuchungen der Freisetzung
von Cs und J aus metallischem U wurde gefunden, daB sich die Elemente
separat ausschieden [11] . Experimentell wurde festgestellt, daB8 bei 900°C
aus CsJ und 002+x

in [ 1 ] aufgefiihrten Elementen, von denen dort angenommen wurde, daf

freies J entsteht, wenn x 2 0,18 ist [12] . Von den

sie als Ionenverbindungen auftreten, liegt Br vermutlich als CsBr vor.
Te wurde bei Mikrosondenuntersuchungen in geringen Mengen in metal-
9 gefunden [ 3 }. In UOZ—Pqu
wurde es auch zusammen mit Cs in dunkelgrauen Gefiigebestandteilen am

lischen Mo-haltigen Einschliissen im UO

Brennstofftan& entdeckt [ 13 ] . Ferner soll die keramische graue Phase,
deren Hauptbestandteil A1203 ist, das als Verunreinigung im Brennstoff

vorkommt, als Getter fiir die Oxide des Ba, Ce und Te wirken [ 14] .

Die Verteilung vieler Spaltprodukte im Brennstoff ist nicht gleichmiBig
bzw. entspricht nicht der Spaltungsdichte. Es muB also eine Wanderung
stattgefunden haben. Der gréBte Teil der im Brennstoffgitter unl&slichen

Spaltprodukte wandert zunichst an die Korngrenzen. Diese Diffusion zu den



~119-

Korngrenzen und anschlieBende Korngrenzendiffusion sind Voraussetzungen
fiir die Bildung grdBerer Ausscheidungen. Unterstiitzt wird dieser Prozef
noch durch Korngrenzenwanderung. Auf diese Weise entstehen die ring-
férmigen Anhdufungen der metallischen Ausscheidungen in der Zone gleich~
gerichteten Kornwachstums und in der Umgebung des Zentralkanals. Die Aus-
scheidung des Cs in den k#lteren Bereichen des Brennstoffes beruht wahr-
scheinlich auf Verdampfung in den heiBen Brennstoffzonen und Kondensation

in den k#dlteren. Transportwege sind Risse und andere Hohlriume.

2.2 Abschitzungen der Schwellrate

Von verschiedenen Autoren wurden Berechnungen zur Schwellrate durch die
festen Spaltprodukte angestellt. Fiir derartige Berechnungen miissen An-
nahmen iiber den chemischen Zustand, in dem die Spaltprodukte vorliegen,
getroffen werden, um ihren Volumenbedarf zu ermitteln. Ferner muB ihre

Konzentrationsverteilung méglichst genau bekannt sein.

Wait, dessen Ergebnisse in [ 5 Jzitiert werden, berechnete fiir UOZNH
unter der Voraussetzung, daff alle Spaltprodukte, einschlieBlich’der
Gase, in elementarer Form oder als Molekiile verteilt sind, eine Gésamt—
schwellrate von 0,96%/% Abbrand. Er nahm dabei Bildung von CsJ und CsBr
sowie von M003 an.Fiir den wahrscheinlicheren Fall, daB8 Mo zu M002 oxi~
diert, ergab sich 0,87%/% Abbrand. Ohne Gase erhielt er eine Schwellrate

von 0,52%/7 Abbrand.

Barney und Seymour [15] errechneten eine Schwellrate von 0,867/Z Abbrand
ohne Xe und Kr. Sie nahmen an, daB Mo und Cs gréS8tenteils in metallischer
Form vorliegen und etwas MoOz, sowie CsJ und CsBr auftreten, wobei Br voll-

stindig als CsBr, J nur teilweise als CsJ gebunden ist.
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Frost und Wait [16] bestimmten die Schwellrate fester Spaltprodukte
im Oxidbrennstoff zu ca. 0,4 Z/ZAbbrand, wenn Mo als Metall auftritt, und

zu 0,5 bzw. 0,612/2 Abbrand, wenn Mo als MoO,, bzw. MoO3 vorliegt.

Anselin und Baily [1] ermittelten fiir U0, und (Uo,SPuo,Z)OZ eine mittlere
Schwellrate von 0,85 Z/7Abbrand. Unter der Annahme, daB simtliche erzeugten
Leerstellen verbraucht werden, berechneten sie die minimale Schwellrate zu
0,32%/% Abbrand. Als maximale Schwellrate, die dann auftritt, wenn keine
der erzeugten Leerstellen in Anspruch genommen wird, ermittelten sie

1,3%/% Abbrand.

Harrison und Davies [17] beriicksichtigen den EinfluB des thermischen

Neutronenflusses, der durch die Reaktionen

Xe 1335 + n > Xe 134

Xe 135 + n -> Xe 136

das Verhdltnis Xe:Cs mit steigendem NeutronenfluB zu h8heren Werten

verschiebt. Da nach [17] der Anteil des Cs an der Schwellrate der festen
Spaltprodukte ungefihr 3o 7 betrigt, sind Anderungen der Cs—Ausbeute sehr
wichtig. Fiir/UO2 ergaben sich in Abhingigkeit vom NeutronenfluB folgende

"feste'" Schwellraten:

n

2 1012 1013 1o14 1015
cm s
AY 7/2abbrand 1,14 1,06 0,99 0,97

A

Allen berechneten Schwellyxaten ist die Vernachlissigung der Spaltprodukt-
wanderung gemeinsam. Spaltproduktwanderung bzw. -freisetzung haben aber

Anderungen der Schwellrate in einzelnen Brennstoffbereichen zur Folge.
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Im folgenden Fall sollen noch einige durch feste Spaltprodukte
bedingte Schwellraten genannt werden, die in der Literatur ange-
nommen werden. So nehmen Wullaert et al /18] fiir alle Kernbrennstoffe

20 Spaltungen / cm3 an. Das

eine "feste" Schwellrate von ca. 0,47 / lo
sind fir vo,, 0,97Z/7 Abbrand. Nach [S5] wird eine Schwellrate wvon
17/7 Abbrand als "leicht pessimistisch” bezeichnet. In [19] wird fiir

Mischoxid eine Schwellrate von ca. 0,37/7 Abbrand angenommen.

Nach Untersuchungen an Uoz-rostfreier Stahl-Cermets mit lo 7 Abbrand
(aller U-Atome) betrug der Anteil der weiBen Phase, d.h. der metal-
lischen Ausscheidungen von Mo, Ru, Rh, Tc und Pd, in den UOZ—Partikeln
3-6 Vol.-%z [20] .

3. Schwellen karbidischer Brennstoffe

3.1 Verhalten der festen Spaltprodukte im Brennstoff

Uber das Verhalten der Spaltprodukte in karbidischem Brennstoff ist

noch relativ wenig bekannt. Eine umfassende Ubersicht tiber das zu er-
wartende Verhalten der Spaltprodukte in Karbid auf Grund thermodynamischer
Daten und bisheriger Untersuchungen an simulierten Brennstoff-Spaltprodukt-
systemen wird in [21] gegeben. Danach ist folgendes Verhalten der Spalt-

produkte zu erwarten,

1., Die Alkalimetalle treten in metallischer Form in der

kilteren Zone auf.

2. Die Erdalkalimetalle liegen als Dikarbide in Ausscheidungen vor.

3. Die Seltenen Erden sind wahrscheinlich als Monokarbide im
Brennstoff gel8st; eventuell liegen sie aber auch als

Sesquikarbide in Ausscheidungen vor.

4, 2Zr ist als ZxC im Brennstoff geldst.

1-x
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5. Mo und Tc sind in geringen Konzentrationen als Monokarbide
im Brennstoff gel&st. Bei hsheren Konzentrationen sind sie
Bestandteile von Ausscheidungen U—~ und Pu-haltiger Komplex-
karbide.

6. Die Platinmetalle scheiden sich unterhalb der peritektischen
Zerfallstemperatur ( ml7oo°C) als U- und Pu-haltige Komplex-

karbide aus.

Aus UC, das bis zu einem Abbrand von 20 coo MWd/t bei Temperaturen unter-
halb 300°C bestrahlt wurde, anschlieBend in He bei-verschiedenen Tempera-
turen bis zu 1800°C gegliiht und dann in HNO3 aufgeldst wurde, wurden un-—
18sliche Riickstinde aus Ru, Rh und Pd erhalten, bei denen es sich ver-
mutlich um eine metallische Legierung dieser Spaltprodukte handelte [22].
Die Zusammensetzung dieser Legierung entsprach ungefihr der Spaltausbeute;
die Menge der ausgeschiedenen Metalle nahm mit der Gliihtemperatur zu. Sie

war in unterstdchiometrischem UC gréBer als in iiberstdchiometrischem.

Mo und Tc lieBen sich nicht im Riickstand nach Aufldsung des UC nachweisen

[ 22 ]. sie liegen also vermutlich als Karbide vor.

3.2 Abschidtzungen der Schwellrate

Legt man die Annahme von Wullaert [18] zugrunde, nach der die festen
Spaltprodukte in allen Kernbrennstoffen eine Schwellrate von ca.

0,4 % / lozo Spaltungen / e’ erzeugen, so ergibt sich fiir UC ca.
1,3%/% Abbrand.

Rough und Chubb [23] geben fiir UC Schwellraten von 1,0 bis 1,677/Z Abbrand

an. Der erste Wert gilt fiir hdhere Temperaturen, wobei angenommen wird,

daB die Spaltprodukte zu den freigewordenen U-Gitterplitzen diffundieren.

Der zweite Wert soll fiir niedrige Temperaturen gelten, bei denen vorausgesetzt
wird, daB sich die Spaltprodukte auf Substitutions— und Zwischengitter-

plitzen entsprechend deren Hiaufigkeiten befinden.
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Fiir Temperaturen unter 1000°C wird in [24]eine Schwellrate aller
Spaltprodukte in UC von 1,8 Z / lo ooo MWd/t angegeben. Da angenommen
wurde, daB die Spaltgase bei diesen Temperaturen noch keine Blasen bil-
den, ergibt sich daraus die Schwellrate durch feste Spaltprodukte zu
ca. 1,3 7/ZAbbrand.

Harrison und Davies [17] errechneten fiir UC folgende Schwellraten in

Abhingigkeit vom Neutronenflu8

n
cm2 s 1012 1013 1014 1015

AV

v %/7ZAbbrand 1,54 1,43 1,43 1,30

An anderer Stelle [25] errechnete Harrison einen Wert von ca. 1Z/%
Abbrand fiir alle Spaltprodukte auBer Xe und Kr und ca. 0,6%/%Z Abbrand

ohne Xe, Xr und Cs.

Ross und Rose [26] 1legen bei der Analyse der Schwellrate eines leicht
unterstdchiometreischen UC-Brennstoffes mit Abbrinden unter 1 7 bei
Temperaturen zwischen 630 und 1310°C eine Schwellrate durch feste Spalt-

produkte von ca. 27/7 Abbrand zugrunde.

4. SchluBfolgerungen

Fiir Oxidbrennstoff wurden durch feste Spaltprodukte bedingte Schwellraten
von 0,3 — 1,3%Z/Z Aebrand berechnet. Die diesen Werten zugrunde liegenden
Annahmen beriicksichtigen keine Spaltproduktwanderung und -freisetzung. Es
wird vorgeschlagen, mit einer integralen Schwellrate von 0,7%/% Abbrand zu
rechnen, die in erster Niherung und mangels Kenntnis der entsprechendén

Abh#ngigkeiten als unabhingig von der Temperatur und vom Abbrand angesehen
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verden kann. Wird eine Zoneneinteilung des Brennstoffes vorgenommen,

so sollte die Schwellrate in der Hochtemperaturzone mit Stengelkristall-
bildung um den Anteil des Cs, ca. 0,2 %/% Abbrand, vermindert werden;
denn das Cs verfliichtigt sich groBtenteils aus dieser Zone und schligt

sich an kalten Oberfléchen nieder.

Fiir Karbidbrennstoff wird eine integrale "feste" Schwellrate von 1%/Z
Abbrand empfohlen. Tieser Wert, der an der unteren Grenze der be-
rechneten Werte liegt, wurde gewéhlt,’Weil Dichtebestimmungen an

(U ,Pu C-Brennstoffen, deren Zentraltemperaturen unter 1200°C lagen,
stets Dichteabnahmen < 27/7 Abbrand ergaben. AuBerdem ist anzunehmen,
daB sich die Schwellraten verschiedener keramischer Brennstoffe in

erster Ndherung wie ihre U- bzw. (U ,Pu }-Dichten verhalten.
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l. Einleitung

Die Frage des Verhaltens von Spaltgasatomen in keramischen Kern-
brennstoffen wird seit etwa 1957 untersucht, wobei allerdings erst
seit etwa 1964 die Moglichkeiten von Wechselwirkungen zwischen Gas-
atomen und Gitterdefekten einerseits und Gasatomen untereinander
andererseits erkannt wurden, die auf grund der geringen Gitter-
18slichkeit der Edelgase zu Blasenbildung filhren und damit zum
Schwellen des Brennstoffs beitragen. Wiahrend einzelne im Gitter
geloste Gasatome vom Gesichtspunkt des Schwellens her unbedeutend
sind, und kleine Gasblasen ebenfalls toleriert werden konnen, fiihren
groBere Blasen zu betrdchtlichen Volumenzunahmen des Brennstoffs.
Erreichen die Blasen Durchmesser von einigen 102 X, so kOnnen die
Spaltedelgase Kr und Xe als ideale Gase betrachtet werden, wzhrend
bei kleineren Durchmessern van der Waals Korrekturen erforderlich

werden. Somit gilt bel Vernachlidssigung eines mdglichen &duBeren Drucks

Pe %ﬂtrB =mkT T (1)
mit p =2 Y/r
p = Gasdruck in der Blase mit Radius 1
m = Zahl der Gasatome in der Blase,
Y = Oberflédchenspannung : 1000 erg/cm2 (oder dyn/cm)

wenn geniigend Leerstellen vorhanden sind. (z.B. /1/). Somit ergibt

sich
_8_!5:71‘2 =mk T (2)
und bei Koaleszens zweier Blasen mit m, und m2 Gasatomen
2
(ml + mz) - S;Y R (3
2k T
wobei R2 = rl2 + r22. Somit bleibt bei Koaleszens zweier Blasen die

Qberfliche erhalten, wdhrend das Volumen wdchst, d.h. neue Gitter-

leerstellen bendtigt werden, wobei der Druck in der Blase abnimmt.

Genau genommen vollzieht sich die Koaleszenz in 2 Schritten, wobeil
erst R3 = rl3 + r23 ist und danach die Gleichgewichtsform durch

Volumendiffusion der Gitterionen eingenommen wird. Z.B. wird bei
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r,= r, = 1000 Kf die neue Blase ein R = 1400 % haben. Auf grund
dieser Volumenzunahme sind also die Beweglichkeit und die Koaleszenz
der Blasen die Faktoren, die das Gasschwellen hauptsichlich
beeinflussen. Daneben ist zur Bildung der Blasen natiirlich auch

die Beweglichkeit einzelner Gasatome von Wichtigkeit. Letztere

wird durch Entgasungsversuche studiert, wdhrend das Verhalten

von Blasen im Elektronenmikroskop untersucht wird, wobei man sowohl
in Transmission als auch mit Replikaverfahren arbeitet. Solche

elektronenmikroskopischen Studien liefern Kenntnisse iiber

(lokale) Konzentration der Blasen
lokalen Schwellkoeffizienten AV/V
mittleren Druck p (bei Annahme von Gleichgewicht p = 2 Y/r)

Gasgehalt n der Blasen (bei Annahme von Gleichgewicht p = 2 Y/r).
Erstrebt ist die genaue Kenntnis der Radiusabhingigkeit dieser
GrdBen,die dann mit den Ergebnissen von Modellrechnungen verglichen
wird. Diese Modellrechnungen sollten Blaéenbildung und - wanderung,
Gasabgabe und Gasldsung wihrend der Bestrahlung beriicksichtigen.
Erste Ergebnisse einer solchen Rechnung werden im Folgenden angegeben.
Kltere Vorstellungen eines einfachen Mechanismus der Blasenwanderung
in Richtung des Temperaturgradienten, die ihrefseits das Modell

von Booth /2/ als zu einfach und unrealistisch abgeldst haben, wer-
den damit als ebenfalls zu vereinfachemnd ersetzt. Dabei ist der
wesentliche neue Gesichtspunkt der der bestrahlungsbedingten stark
erhdhten Loslichkeit des Gases, die sogar zu einem Verschwinden

von Gasblasen filhren kann.

Der vorliegende Bericht gibt erst einen Ube}biick iiber die derzeitige
Kenntnis des Verhaltens einzelner Gasatome und Gasblasen. Danach
folgt eine Besprechung des Verhaltens der Spaltgase in Brennelementen
mit hoher Zentraltemperatur, der Vorschlag eines Modells, sowie einige
typische MeBergebnisse, hauptsichlich fiir Oxidbrennstoff und in

geringerem MaBe fiir Karbidbrennstoff.
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2. Verhalten einzelner CGasatome, Gitterldslichkeit, Temperatur -

und Abbrandabhingigkeit

Das Verhalten einzelner Gasatome in U02 und UC ist recht gut bekannt.
In einem kiirzlich vorgeschlagenen System der Gasabgabestufen lassen
sich die verschiedenen Beitridge zur Gasbeweglichkeit nach Temperatur-
bereich und Mechanismus einordnen /4/. Im UC sind Spaltgasatome

schon unterhalb Zimmertemperatur beweglich /5/, wahrscheinlich mittels
eines Zwischengitterdiffusionsmechanismus. Fiir die Fluoritstruktur

des UO2 ergdbe sich eine sehr hohe Aktivierungsenergie fiir einen
solchen Mechanismus, sodaB er nicht beobachtet wird. In jedem Fall
endet die Diffusion durch das Zwischengitter, wenn das Gasatom einen
Defekt (z.B. auch Leerstellen) trifft, der dann als Falle wirkt.

Von gréoBerer Wichtigkeit ist deshalb die nidchste Stufe im Entgasungs-

prozess, nidmlich die mit der Bewegung von Gitterleerstellen ver-

bundene Beweglichkeit einzelner Gasatome, d.h. die Volumendiffusion

der BEdelgasatome. Diese Bewegung ist ndtig zur Bildung und zum
primdren Wachstum von Blasen., Konnte man sie beeinflussen, so kOnnte
man a) im Falle einer Verlangsamung die Entstehung und das Wachsen
von Gasblasen verzdgern b) im Falle der Beschleunigung eine erhdhte
Abgabe erreichen, bes. im Falle des durch BestrahlungseinfluB
geldsten Gases. Beides wdre von technischem Interesse. Aus diesenm
Grund wurde der Diffusionsmechanismus einzelner Gasatome (ves. im
UOz, aber auch im UC) eingehend untersucht. Einbringen von Doping-
zusitzen (drei- und fiinfwertige Kationen im U02) /6/ oder leichte
Stdchiometriednderungen im UC /7/beeinflussen stark die Leer-
stellenkonzentration und dadurch auch die Beweglichkeit der gitter-
eigenen Ionen U, C, und O, zeigen aber keinen deutlichen EinflufB

auf die Beweglichkeit der Spaltgase. Ebenso wie diese im thermo-
dynamischen Gleichgewicht stehenden BEinzelleerstellen haben bestrahlungs-
induzierte Leerstellen keinen wesentlichen Einflufl auf die Beweglich-
keit einzelner Gasatome, wie durch Variation der Probentemperatur
wihrend Bestrahlung gezeigt werden konnte /8/. Dies spricht gegen
einen Diffusionsmechanismus iiber einzelne Leerstellen, sondern
deutet auf einen Mechanismus iiber Doppelleerstellen (UC) oder Drei-
fachleerstellen, sog. Schottky Trios (U02). Solche Schottky Trios
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bestehen aus einer stdchiometrischen Einheit von einer Uran- und
zwel Sauerstoffleerstellen., Diese Annahme des Diffusionsmechanismus
wird durch sog. "channeling-Versuche" bestitigt /7,9/, bei denen
die Strukturabhingigkeit der Wechselwirkung von energetischen
leichten Teilchen und Kristallgittern verwendet wird, um die genaue
Position von bestimmten Atomen im Gitter festzustellen (oder gewisse

Positionen auszuschlieBen).

Die Aktivierungsenthalpie,AH, fiir den Gitterdiffusionsmechanismus

einzelner Gasatome liegt fiir UO, im Bereich von 3.6 bis 3.9 eV,

also ca. 86 + 4 kcal/Mol. Niedrigere Werte sind vermutlich durch
bevorzugte Gasabgabe von oberfldchennahen Schichten, hdhere Werte
durch Verdampfung von UO2 wdhrend der Entgasungsstudien beeinfluflt
/4/ (siehe auch die detaillierte Literaturiibersicht in Referenz /4/).
Der prd-exponentielle Faktor Do liegt im Bereich 0.01 bis 1 cmz/sec
(siehe auch Pigur 1). Das entsprechende AH fiir UC ist geringfiigig
niedriger (84 + 5 kcal/Mol) als der Wert fiir U0, .
Auf Grund der obenerwdhnten Untersuchungen ist alsc der Diffusions-
mechanismus einzelner Gasatome bestimmt als eine Beweglichkeit iiber
Mehrfachleerstellen, die sich leider nicht auf einfache Weise (z.B.
Zusatz von spezifischen Verunreinigungen) beeinflussen 1#Bt. Die
erste Frage einer mdglichen Steuerung des Gasschwellens wird somit

vorerst negativ zu beantworten sein.

Zur Beantwortung der Frage der Gitterldslichkeit bedarf es zuerst
einer Definition dieser GrdBe. Beim Erhitzen von UO2 in Spaltgas-
atmosphire wird keine eindeutige L¥slichkeit festgestellt. Dagegen
wird bei isothermen Entgasungsversuchen nach Bestrahlung beil
steigender Bestrahlungsdosis und somit steigender Gaskonzentration
eine Grenzkonzentration von etwa lQ"9 bis 10“8 Gasatome/U-Atom
(Temperaturbereich 1000 - 1400°C) beobachtet, nach deren Uber-
schreiten ein Ausfallen bezw. ein Einfang (trapping) von Gasatomen
beobachtet wird, siehe z.B. /1Q/ fiir U0, und /117 fiir UC. Dieser

Wert kénnte also als typisch fiir die Gitterl8slichkeit ohne gleich-

zeitige Bestrahlung angesehen werden. Wie weiter unten gezeigt wird,

ist die L3slichkeit der Gase widhrend Bestrahlung aufgrund
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kinetischer Prozesse wesentlich gréfler.

Der eben erwihnte Einfang von Gasatomen beruht auf einer Wechsel-
wirkung zwischen Gasatomen und Gitterdefekten wie Strahlenschiden,
grioBeren Leerstellenagglomeraten, Spannungsfeldern an Versetzungs-
linien und -ringen, Stapelfehlern und -tetrahedern usw. auf der einen
Seite oder anderen Gasatomen auf der anderen Seite. Als Folge treten
eine Verlangsamung der Gasbeweglichkeit bis zu einem Faktor 103
und eine Erhohung der Aktivierungsenthalpie um den Wert der Bindungs-

energie des Gasatoms an dem Defekt (zwischen 0.6 und 0.9 eV) auf.

Dadurch ist es schwer, einen effektiven Diffusionskoeffizienten Deff’
der z.B. typisch ist fiir die Bewegung einzelner Gasatome widhrend
Bestrahlung zu einer Gasblase, d.h. fiir das Wachstum der Blase, an-
zugeben. In Figur 1 sind die zuverlissigsten Werte, basierend auf
einer ausfﬁhrlichen und kritischen Literaturiibersicht /47, in einem
Arrhenius-diagramm dargestellt. Im Figurentext sind die einzelnen

angegebenen Bereiche erlZutert.

3. Verhalten von Gasblasen

3.1. Bildung und Wanderung

Bei wesentlichem Uberschreiten der oben angegebenen Grenzkonzentration
bilden sich Keime fiir Blasen, die durch Einfang anderer Gasatome
wachsen. Die Gasblasen selbst sind auch beweglich, wobei die Beweglich-
keit ungerichtet (Brown'sche Bewegung) oder unter einer Kraft ge-
richtet sein kann. Als Kraft kOnnen Spannungen, Wechselwirkungen mit
Versetzungslinien oder Korngrenzen, ein Temperaturgradient usw. wirken.
Besonders bei schlechten Wdrmeleitern wie UO, sollte man einen starken
Effekt von Temperaturgradienten (Z 103 oC/cm) erwarten. Auf diesen
Annahmen basieren die #lteren theoretischen Ansdtze von z.B. Greenwood
/12/, Barnes und Nelson /13/, aber auch Nichols /ii/, die als Haupt-
parameter den Temperaturgradienten, den Blasenradius, den OberfliZchen-
diffusionskoeffizienten Ds der Uranatome und den Dampfdruck von U02

enthalten. Diese und dhnliche AnsZtze fihrten zwar zu einem Satz von

Gleichungen fiir alle m8glichen Bedingungen und geometrischen Konfigura-
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tionen, vernachlissigten aber den Gasdiffusionskoeffizienten unter

Hinweis auf die geringe thermische Ldslichkeit der Gasatome.

Diese Ansdtze sind nun zum Teil iiberholt durch die Feststellung der
bestrahlungsbedingten L&slichkeit von Gasatomen. Wapham /15/ berichtete
als erster von der Mdglichkeit, daB Blasen wihrend Bestrahlung
verschwinden kdnnen : Wenn bestrahlte Proben, in denen durch Er-
hitzung nachweislich Gasblasen gebildet worden waren, bei tieferen
Temperaturen nochmals im Reaktor bestrahlt wurden, zeigte eine fol-
gende Nachbestrahlungsuntersuchung keine Blasen mehr. Offensichtlich
war wihrend der zweiten Bestrahlung das schon ausgefallene Gas wieder
in Ldsung gegangen. Diese Feststellung wurde auf der ANS~Konferenz

in Schenectady 1968 weiter bestdtigt /16, 17/, und die seither an-
gesammelte Evidenz beweist eine hohe bestrahlungsbedingte Loslichkeit
von Spaltgasen. Neue theoretische Ansdtze miissen dies beriicksichtigen
und somit wieder einen effektiven Gasdiffusionskoeffizienten Deff
einfiihren. Solche Ans8itze wurden an einigen Stellen in Angriff
genommen /17-20/. Ein weiterer Ansatz wird in Abschnitt 4.2 beschrie-

ben.

Fiir die Wanderung von Spaltgasblasen kommen 3 Mechanismen in Fragé :

- Oberfldchendiffusion der Matrixatome - ‘

~ Gitterdiffusion der Matrixatome

- Verdampfung und Kondensation der Matrixatome

Diese 3 Mechanismen lassen sich durch charakteristische "Blasen-
diffusionskoeffizienten Db" beschreiben und fiihren zu verschiedenen
Radiusabhingigkeiten der Beweglichkeit, so daB eine (z.B. elektronen-
mikroskopisché) Untersuchung der Blasenwandergeschwindigkeit in
Abhidngigkeit vom Blasenradius zur Bestimmung des Mechanismus verwendet
werden kann. Solche Untersuchungen wurden ausgefiihrt;eine tabellariéche
Literaturiibersicht ist in /4/ enthalten. Es zeigte sich, daB wie

erwartet in reinem UO,, d.h. bei niedrigen Abbrand bzw. Abwesenheit

2! ,
von Zusiétzen, oder Anwendung von Beschleunigern zum Einbringen des
Gases der (schnelle) Oberflichendiffusionsmechanismus dominiert. In
stark verunreinigtem an’ d.h. bei hdherem Abbrand oder bei Verwendung

von Zusidtzen ist die Beweglichkeit der Blasen kleiner und wird
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wahrscheinlich auf grund von Kontamination der Blasenoberflidche durch

Gitterdiffusion der Matrixatome kontrolliert.

Eine weitere Verlangsamung in hochabgebranntem Material kann durch
Wechselwirkungen zwischen Blasen und Ausscheidungen fester Spalt-
produkte bewirkt werden. In beiden Fdllen ist die (Gitter- oder Ober-
fldchen-) Diffusion von Uran als der langsameren Ionenart geschwindig-
keitsbestimmend.

Das Zentrum der Blase wandert bei freier Beweglichkeit, d.h. ohne
jegliche Krdfte, wie z.B. Temperaturgradienten usw. in der Zeit t

um 1/2

x, = (6 D t) (1)
also proportional zu tl/z. Wirkt eine #duBere Kraft F, etwa ein Tem-
peraturgradient, so hat man

Xp = (D /kT)Ft. (5)
Dabei sind X. und x. die in der Zeit t eingetretenen Verschiebungen

b F 1/2
des Mittelpunkts der Blase. Nur bel F‘)(6/Dbt)

kT ist die Brown'sche
ungerichtete Beweglichkeit vernachlissigbar. Der EinfluB des Tem-
7 dyn fiir z.B. 50 & Blasen) ist

wesentlich (EF)-ib) bei Vorliegen eines Oberfldchendiffusionsmechanis-

peraturgradienten (typisch F~10~
mus, wogegen fiir den Gitterdiffusionsmechanismus hdufig iFs'ib ist.
Nur bei sehr groBen Blasen wird der Verdampfungs-Kondensations-

Mechanismus effektiv.

3.2. Blasengrofie in Abhdngigkeit von Temperatur und Abbrand:

Elektronenmikroskopische Untersuchungen an Brennstiben, durchgefiihrt
in Chalk River /16/, Berkeley /17/, Harwell /187 und am Transuran-
institut /21,22/ zeigten eine ziemlich konstante Konzentration von
14
Blasen (10

(<4008), obzwar die Zentraltemperaturen zwischen 1000 und 2800°C, der
14

bis 1017/cm3) eines ziemlich konstanten Durchmessers

verwendete Neutronenfluf zwischeh 1013 und 2 x 10 n/cma-sec und die

19

Neutronendosen zwischen 3% x 10 und 3 x 1020 n/cm2 variierten. Dieser
Befund steht natiirlich im Gegensatz zu den Hlteren thermodynamischen
Erwartungen, nach denen die Konzentration und die GroBe der Blasen
eine wesentlich starkeie Temperatur-~ und AbbrandabhiZngigkeit auf-

weisen sollten. Neuere Modelliiberlegungen, die die bestrahlungs-
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induzierte Ldslichkeit beriicksichtigen (s.o.), sollten diese Befunde

erkldren.

Lk, Verhalten des Spaltgases in Brennstdben mit hoher Zentraltemperatur

L,1. Léslichkeit des Gases in verschiedenen Zonen des Brennstabs.

Neuere elektronenmikroskopische Messungen [51, 22/, die im Transuran-

institut an den Stdben D2 und D4 (O/M = 1.94% bzw. 2.00) der Dounreay-

Bestrahlung DS1 durchgefiihrt wurden, erlauben eine Korrelation zwischen

der Konzentration des in Blasen ausgefallenen Gases und den

verschiedenen Strukturzonen des Brennelementes. Man kann fiinf solcher

Zonen feststellen :

Zone O : HuBere Zone ohne Strukturdnderung

Zone I : Zone des gleichgerichteten Kornwachstums (equiaxed grains)

Zone II : Kleine Stengelkristalle (einschlieBlich Ubergang Zone I+
Zone II)

Zone IIT : GroBe Stengelkristalle

Zone IV : Pordse Zone um Zentralkanal

Die radiale Ausdehnung dieser Zonen (siehe Fig. 2) variiert mit der
axialen Position, d.h. mit Zentral- u. AuBentemperatur. Die Zonen III
und IV sind nur bei den Schnitten gut ausgeprigt, bei denen die
Zentraltemperatur>>2150°C ist. Hohe Gaskonzentrationen wurden im
kalten Teil des Brennstabs (niedrige Diffusionsgeschwindigkeit) und
in Zone III gefunden (wenig Einfangzentren), wdhrend in Zonen II und
IV, bei hbherer Konzentration stabiler Senken wie grofBle Poren, Korn-

grenzen usw. weniger Gas in Blasen beobachtet wurde.

Die Unterteilung der Zone der Stengelkristalle nach dem Grad der Re-
kristallisation ist ein erster Schritt zur Erfassung des Einflusses
von Wechselwirkungen von Gasblasen mit Versetzungslinien bzw. sich
bewegenden Korngrenzen. Eine weitergehende Korrelation von Gasgehalt
und Struktur erscheint ndtig, bevor deren gegenseitige Beeinflussung

und der Einflufl auf das Schwellen v8llig verstanden werden kodnnen.

Einige experimentelle Ergebnisse des Brennstabschwellens fiir UO2

und UC sind in Fig. 3 und Tabelle 1 wiedergegeben.
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4,2, Vorschlag eines Modells

Im Transuraninstitut wird ein Modell ausgearbeitet, das die Haupt-
punkte des komplexen dynamlschen Verhaltens der Spaltgase beriick-
sichtlgt :‘ '

- Ausfallen des Gases in Blasen

- Bestrahlung51nduz1erte Losung

- Elnfang von Gas an Korngrenzen und folgende Abgabe.

‘ Dle strukturabhanglgen Phanomene wie Weg21ehen von Blasen durch Ver-
setzungsllnlen oder wandernde Korngrenzen wurden bisher nlcht beriick-
sichtigt, so daB die Aussagen des Modells streng nur fiir Temperaturen
bis etwa 1600°C gelten. Trotzdem liefert das Modell fiir alle Tem-
peraturen interessante Aussagen iiber die Verteilung des Gases in
gelostes Gas, in Blasen ausgefallenes Gas und in an Korhgrenzen

befindliches Gas.

Ausgangsbasis ist eine Differentialgleichung fir die Konzentration

des Gases

geldst gebildet ausgefallen Korngrenzen bestrahlungs-
geldst
de = dc - de - dc + dc (6)

Der letzte Term wird nach dem Vorschlag von Nelson /23/ berechnet :
Gasatome in der Blase erhalten durch Kollision mit Spaltprodukten oder
mit Gitteratomen der durch die Spaltprodukte erzeugten Kollisions-
kaskaden eine gewisse kinetische Energie. Uberschreitet diese Energie
einenngewissen Schwellwert (etwa 600 eV), so dringen die Gasatome in
die Matrix ein und werden "bestrahlungsgeldst'". Die beiden negativen
Terme ergeben sich aus einer kinetischen Behandlung des Ausfallen
von Gas in Blasen und der Diffusion von Gas an Korngrenzen, die tiefe
Senken darstellen. Um das Problem mathematisch einfach behandeln zu
kdnnen, wird angenommen, daf einé homogene Verteilung von Blasen-
keimén‘vorliegt und daB um jede Blase ein kugelformiges Volumenelement
gelegt werden und daB der NettofluB an Gasatomen zwischen den ein-

zelnen Volumenelementen vernachliédssigt werdea kann. Nach einiger
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Rechnung erhdlt man die Differentialgleichungen

1/2 ;
%,E B-Kc(t-%-g-) + Co(Bt - ¢ - g) - g—f (7)
wobei
1/2
dg _ B-Kc(t-ﬁ-ﬂ) +c3_(t--°—+5)-
dt B 37 8B
w2l
0 1 Dt
N5 ) S e a } (8)
ﬂz n=1 n "

Eine vereinfachte Form des Gleichungssystems{ 7, 8 ) erhdlt man fiir

nicht zu grofie Werte von t, d.h. fiir %-(O.ZS :

ac __ (KT + G, + G(1+C t )/VE)ec s 8(1 - G, t) (9)
dt 1+ 2 G(E 1+2a(F

Dabei sind

3

¢ = Konzentration des geldsten Gases ( Mol/cm
g = Konzentration des an Korngrenzen ausgefallenen Gases (Mol/cmB)
B = Produktionsrate des Gases durch Spaltung (Mol/cm . sec)
t = Bestrahlungszeit (sec), to = Zeit zum Errelchen einer Ubersdttigung
a = mittlerer Kornradius )
Die restlichen Symbole K, Co und G werden definiert durch:
1/2
K=D (6%tn B8 R T/Y) (10)

mit D = effektiver Gasdiffusionskoeffizient (cmz/sec) (siehe Fig. 1)
n = Zahl der Blasen/cm3

R = Gaskonstante

T = Temperatur (°K)

y

= Oberflichenspannung (erg/cmz)

Co=3RTd7/2bY (11)
mit d = Dicke der Kugelschale der Blase, aus der bestrahlungsinduzierte
Losung auftritt

q = Zahl der Kollisionen/sec zwischen Gasatomen und energiereichen
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Atomen des Spaltvorgangs, wobel eine Minimalenergie iibertragen wird,
die zur LOsung ausreicht

b = van der Waals Volumen der Mischung Kr + Xe

3/a (D/3r)1/2 (12)

[0
U

Erste Folgerungen aus dem Modell bei Benutzung von Parametern,

die fiir die Bestrahlungsexperimente DS 1 relevant sind, ergeben
(siehe auch Fig. 4) : - bei niedrigen Temperaturen ist das meiste

Gas in dynamischer LOsung, wihrendbei hoher Temperatur das meiste Gas

in Blasen ausgefallen ist.

Ferner folgt aus dem Modell, daB die Konzentrationen an Gas in Blasen
im Koran und in Blasen an Korngrenzen beide linear mit der Bestrahlungs-
zeit wachsen, d.h. daB der Schwellvorgang und die Gasabgabe iiber Korn-
grenzen die gleiche Zeitabhingigkeit haben und die jeweilige Rolle
dieser beiden komplementdren Prozesse als Funktion der Bestrahlungs-

parameter untersucht werden muBl,

5. Schluflifolgerungen. Ausblick.

Das Verhalten einzelner Gasatome in UO2 oder UC, das zur Bildung

von Blasen sowie fiir deren anfi@ngliches Wachstum wichtig ist, ist
weitgehend bekannt, aber leider schlecht beeinfluBbar. Ebenso sind
die Wechselwirkungen von Gasatomen mit Defekten weitgehend erforscht,
genauso wie der Effekt der bestrahlungsinduzierten Loslichkeit der
Spaltgase. Aufgrund dieser Erkenntnisse miissen die Zlteren Schwell-
theorien modifiziert werden. Neuere Ans8tze sind in Arbeit. Gute
Ubereinstimmung zwischen Modell und Beobachtung wird vorerst
besonders bei relativ niedrigen Temperaturen erzielt. Weitere Arbeit
ist notig 2zum Verstidndnis des Zusammenhangs und der gegenseitigen
Beeinflussung von Mikrostruktur und Gasgehalt, besonders des Effekts

von sich bewegenden Versetzungslinien und Korngrenzen.
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(°c)

Zentraltemperatur

Kohlenstoffgehalt, Gew. /o

bh 4,5 4.6 47 4.8 49 5.0 5.1 5.2 5.3
500 n 0.3 0.4 0.5
750 0.5 0.7 0.5 0.3 0.8
1000 | 1.0 0.6 0.6 0.6 0.6 0.5
1100 | 1.2 1.5 1.2 0.9 0.8
1200 | 3.0 1.5 0.3 0.8 0.8 1.0
1300 1.0 bis 2.0

Tabelle I : Schwellrate (pro 1020 Sp/cmB) von UC im schnellen
Fluss fiir verschiedene Zentraltemperaturen und
Kohlenstoffgehalte.
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Temperatur, °C

1

T 2400 2000 1600 1400 1200 1000

Fig, 1 :
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Arrheniusdiagramm der Diffusion von Xe in UO,,
basierend auf zuverlidssigen Literaturdaten (8.
Zitat 4). Das schraffierte Gebiet 1 zeigt die
Streuung der Ergebnisse fiir ungehinderte Diffu-
sion einzelner Gasatome. Gebiet 2 zeigt Diffusion
mit Wechselwirkungen des Typs Gas-Defekte oder
Gas-Gas. Bel tiefen Temperaturen iiberwiegen
Oberflicheneffekte (Gebiet 3) oder bestrahlungsbe-
schleunigte Diffusion (Gebiet k4, flussabhingig).
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Ergebnisse fiir Bestrahlung DS 1 921,22). Elektronenmi-

kroskopische Bestimmung des in Blasen ausgefallenen

Gases flir verschiedene Strukturzonen (siehe Striche an
den Kurven). Die Buchstaben a,b,c bezeichnen die Schnitte
D4-7.2, DU-6.2 (0O/M=1.96) und D2-8.2 (0/M=2.00) durch
Brennstébe.

zwel verschiedene
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Fig. 3 : Schwellmessungen an bestrahltem UO,. Ergebnisse von
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1. Freisetzung in geschlossene Porositit

1.1 Verhalten von Sinterporen unter Bestrahlung

Das Verhalten der Sinterporen unter Bestrahlung hingt ab von ihrer
Grésse und von ihrer Lage im Brennstoff, d.h. von den Temperaturver-
hiltnissen in der Umgebung der Pore. Die Poren kdnnen sich verklei-
nern bzw, verschwinden und im Temperaturgradienten wandern.

Unter Bestrahlung verschwinden in UO2 kleine Poren mit Durchmessern
£ 1 um schon bei Temperaturen um 700°C nach kurzer Zeit (1,2). Dies
scheint auf einen strahlungsinduzierten Sintervorgang hinzuweisen.
Nach (3) wurde becbachtet, dass der grosste Teil geschlossener Poren

in gesintertem UO, mit Durchmessern £ 0,3 um nach einem Abbrand von

ca. 80 MWd/t bei gOOOC verschwunden war. Poren mit Durchmessern iiber
1 um scheinen dagegen wesentlich stabiler zu sein. So berichtet Katz
(4), dass in UO2 mit einer Ausgangsdichte von 967 TD nach einem Ab-

brand von 14.1020 Spaltungen/cm3 bei 870°C die Sinterporen noch mehr

als 27 des Brennstoffvolumens einnahmen.

Unter dem Einfluss des Temperaturgradienten im Brennstoff wandern

die Sinterporen bei hSheren Temperaturen zum Zentrum des Brennstabes.
Die Wanderuﬁgsmechanismen sind dabei grundsitzlich dieselben wie bei
der Spaltgas—-Blasenwanderung. Im Falle der Sinterporen diirfte jedoch
die Oberflichendiffusion wegen der Gr&sse der Poren und der dem Poren-
durchmesser umgekehrt proportionalen Wanderungsgeschwindigkeit keine
grosse Rolle spielen. Merkliche Geschwindigkeiten ergeben sich erst

bei Temperaturen ab ca. 1700°C. Die Wanderung erfolgt tiber den Ver-
dampfungs-Kondensations-Mechanismus. Die Geschwindigkeit ist bei diesem
Mechanismus davon abhingig, ob die Pore leer oder mit Gas gefiillt ist,
Nach Rechnungen von Barnes und Nelson (5) betrﬁg; die Wanderungsgeschwin—
digkeit in UO2 bei 1750°C und einem Temperaturgradienten von 103 °Cc/em
fiir eine Pore ohne Gasinhalt mit 10 um Durchmesser ca. 3 £/s und fie
eine gleichgrosse Blase im Gleichgewichtszustand ca. 0,5 R/s. Die Wan-
derungsgeschwindigkeit einer Sinterpore diirfte zwischen diesen beiden

Werten liegen, da die Pore im Laufe des Abbrandes Spaltgas aufnimmt.
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Bei Gliihversuchen an 002 ohne Bestrahlung in einem Temperatur-
gradienten von SOOOC/cm wurde bei ca. 1500°C keine merkliche Wan-
derung der Sinterporen entlang des Temperaturgradienten beobach-

tet (6). Die Porenradien lagen zwischen 0,3 und 3,5 um.

1.2  Spaltgasaufnahme durch Sinterporen

Durch folgende Vorgidnge kann Spaltgas in Sinterporen gelangen:

1. recoil-Prozess
2. knock-out-Prozess
3. Diffusion einzelner Atome

4, Blasenwanderung

Recoil- und knock-out-Prozess sind unabhingig von der Temperatur.
Da durch diese beiden Prozesse nur ein Teil der in einer diinnen

Brennstoffschicht um die Pore entstehenden bzw. sich befindenden
Spaltgasatome in die Pore gelangen, ist die Spaltgasaufnahme un-

bedeutend.

Die Diffusion einzelner Spaltgasatome in eine Sinterpore ist ein
temperaturabhingiger Prozess. Fiir Temperaturen unter ca. 1000°¢C in Uo2
muss man jedoch annehmen, dass der thermische Diffusionskoeffi-

zient kleiner ist als der strahlungsaktivierte. Fiir diesen gilt

nach (7) )

31 Rf [ c: ]

D, = 1,5-10

R Spaltrate [cm-3 s-l]

Setzt man voraus, dass in mittleren Temperaturbereichen Spaltéas—
blasenwanderung durch Oberflichendiffusion erfolgt, so wird ein
Teil der entlang des Temperaturgradienten wandernden Blasen auf
Sinterporen stossen und dort seinen Gasinhalt freisetzen. Spalt-
gasaufnahme kann auch dadurch erfolgen, dass Korngrenzen, die in
eine Pore miinden und mit Spaltgasblasen besetzt sind, ihren Gas-

inhalt in die Pore freisetzen.
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Bei der Berechnung der Spaltgasaufnahme durch Sinterporen wird

in der Literatur meist Diffusion als der massgebende Prozess be-
trachtet. So wird in (8) iiber eine unverdffentlichte Arbeit von
J.M.Kennedy berichtet, der die Spaltgasaufnahme geschlossener Poren
durch Diffusion bei Nachbestrahlungsgliihungen berechnet. Die Zahl

der von einer Pore aufgenommenen Gasatome ermittelte er zu
N = 4ma’c (2 /25, KL
na al

Porenradius [cm]
Gasatomkonzentration [cm_3]
Gasatomdiffusionskoeffizient {EELJ
Gliihdauer [s]

(o SN = Y o NN )

Bei Nachbestrahlungsgliihungen kann das Verh#ltnis der von Poren auf-
genommenen Spaltgasmenge zu der freigesetzten nach Childs (9) sehr
gross sein. Solange reine Diffusion massgebend ist, richtet sich das
Mengenverhdltnis nach dem Verhdltnis der zur Verfiigung stehenden
Oberflichen. Fiir eine gesinterte Kugel mit dem Durchmesser d,

der Dichte D und einem Oberflichenrauhigkeitsfaktor f ist das

Verhédltnis v der Poren- zur freien Oberfliche

(1-D)d
v= fb

wobei b der mittlere Porendurchmesser ist.Mit D=0,95, d=1 cm, b=1 um
und £ = 5 wire bei dieser Probe in den friihen Stadien der Nachbe-
strahlungsglilhung das Verh#ltnis der von Poren aufgenommenen Spalt-
gasmenge zu der freigesetzten 100:1. Rosenthal (10) untersuchte

den Einfluss der Porositit auf die Spaltgasfreigabe unter Bestrah-
lung. Er kommt zu dem Schluss, dass bei Temperaturen, bei denen

die Spaltgasfreigabe als Diffusionsprozess beschrigben werden kann,
die geschloséene Herstellungsporositdt zu Beginn der Bestrahlung
keinen Einfluss auf die Freigabe hat. Der Porositidtseinfluss wichst
jedoch mit steigenden E%--Werten, d.h. mit der Bestrahlungsdauer

a -
und wegen des Diffusionskoeffizienten auch mit der Temperatur.

In (4) wurde eine Abschitzung des Spaltgasgehaltes von Sinterporen

durchgefiihrt. Danach sind in den Sinterporen von UO2 mit einer Aus-
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gangsdichte von 967 TD, das bei 870°¢C bestrahlt wurde, nach 3,8'1020

3
Spaltungen/cm™ . 87 des erzeugten Spaltgases enthalten, ‘nach 14-1020
Spaltungen/cm3 27Z. Die .absolute Menge des .in Sinterporen festge=-
haltenen Gases nahm also leicht ab, vermutlich wegen des Verschwin- -

dens eines Teils dieser Porositit.

2. Spaltgésfreiéetzﬁng

2.1 Spaltgasfreisetzung aus oxidischem Brennstoff

2.1.1 Freisetzungsmechanismen

Fiir die Behandlung der Spaltgasfreigabe kann man den Brennstoff in

drei Temperaturzonen einteilen:

: . o .
1. Die dussere Zone mit Temperaturen unter 1100°C, in der

praktisch keine Gefiigeinderungen erfolgen.
2. Die Zone mit -Temperaturen zwischen 1100 und 1800°C.
3. Die Stengelkristallzone mit Temperaturen iiber 1800%c.

In der dusseren Brennstoffzone liegt das Spaltgas hauptsdchlich in.
dynamischer L5sung oder in Clustern bzw. kleinen Blaseﬁ vqr; deren
Durchmesser nach (11, 12) unter 50 i liegen. Durch dérartige Bla-
sen kénnen erhebliche Spaltgasmgngeh im Brennstoff ggspeichert wer-

den, wenn sie in hinreichend hoher Dichte auftreten. Nach (12) ist
17

bei Temperaturen unter ca. 1100°C mit Blasendichten von ca. 3,5°10
pro cm3 zu rechnen. Nelson (13) errechnete eine praktisch tempe-
ratur- und spaltratenunabhingige Blasenkeimdichte von 1017 cﬁa. In
(4) wurde die in Tabelle 1 angegebene Verteilung des Spaltgases in
UO2 mit 967 TD Ausgangsdichte, das bei 870°C bestrahlt wurde, ab-
geschitzt. Nach dieser Arbeit befindet sich ein sehr grosser Teil
des erzeugten Spaltgases in L&sung (Tab. 1), wobei unter "L&sung"
verstanden wird, dass es sich nicht in sichtbaren Blasen oder
Clustern befindet, deren Nachweisgrenze bei 15 )" lag. Dies stimmt
etwa iliberein mit Rechnungen von Nelson (13), der fiir 1Z angerei-

chertes Uoz,nach 1% Abbrand in einem thermischen Fluss von
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18 cmZ/s) feststellte, dass

3-10'3 n/cm®-s bei 1080°%C (@ = 10~
nahezu alles Spaltgas in dynamischer L&sung ist, bei Temperatu-
ren iiber 1400°C ® >10.15 cmzls) befindet sich praktisch alles

Gas in Blasen.

Spaltgasfreisetzungen aus der #usseren Zone erfolgen hauptsidchlich
durch knock~out— und recoil-Prozesse, die beide temperaturunab-
hdngig sind. Gefdrdert werden diese Freisetzungsprozesse durch
Rissbildung infolge thermischer Spannungen. Dadurch werden zusidtz-
liche freie Oberflichen geschaffen. Nach den Ergebnissen von (4)
kann man auch in dieser Zone bei hohen Abbrinden bereits mit Spalt-—
gasansammlungen an den Korngrenzen rechnen, die bei Rissbildung

zusdtzlich freigesetzt werden.

Bei Temperaturen oberhalb 1100°¢C beginnen Diffusionsvorginge und
Blasenwanderung eine Rolle bei der Gasfreisetzung zu spielen. Die
Freisetzung durch Diffusion atomaren Gases in einem dichten Brenn-
stoff liegt nach (14) im allgemeinen jedoch unter 1% bei Tempera-
turen bis zu 1800°C. Im Laufe des Abbrandes kommt es zu einer An-
sammlung des Spaltgases an den Korngrenzen, die bei beginnendem
Kornwachstum durch die Korngrenzenwanderung noch ver-
stdrkt wird. Wenn das Gas an den Korngrenzen eine kritische Menge
erreicht hat und eine Verbindung der gasgefiillten Hohlrdume er-
folgt, wird es freigesetzt. Wegen der starken Temperaturabhidngig-
keit dieser Vorginge steigt die Freisetzungsrate in diesem Tempe-

raturbereich steil an.

Bellamy und Rich (1) bestimmten Spaltgasfreisetzungen aus UOZ-
Miniaturbrennelementen mit Pelletdichten von 95 und 98Z TD bei
maximalen Zentraltemperaturen von 1630°C. Bei allen Proben fand
bei mehr als 37 Abbrand eine starke Erhdhung der Spaltgasfrei-
setzung statt. Bei Proben mit Zentraltemperaturen bis 1250°C be-
trug die Freisetzungsrate bis ca. 27 Abbrand weniger als 0,1%/7
Abbrand. Dariiber stieg sie stark an, bis bei ca. 57 Abbrand et-
wa 87 des erzeugten Spaltgases freigesetzt waren. Dieser Effekt

wird durch Ansammlung des Spaltgases an den Korngrenzen und
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plétzliche Freisetzung hervorgerufen. Darauf deutet auch der Wech-
sel vom intrakristallinen zum interkristallinen Bruch dieser Pro-
ben nach Abbrédnden zwischen 2 und 37 hin. In (15) werden Bestrah-

lungsversuche an kleinen Kugeln aus geschmolzenem UOQ, beschrieben.

2
Die zundchst geringe Freisetzungsrate bei 820°%¢ steigt bei 1,97 Ab-
brand steil an. Bei diesem Abbrand beginnen die Kugeln durch den

Spaltgasdruck an den Korngrenzen zu brechen.

Aus der Stengelkristallzone erfolgt durch schnelle Poren- und Bla-
senwanderung eine nahezu vollstindige Spaltgasfreisetzung.Diese
rasche Freisetzung vollzieht sich nicht nur unter dem Einfluss ei-
nes hohen Temperaturgradienten, sondern auch bei nahezu isother-

mer Bestrahlung. An UO,-Proben mit niedriger spezifischer Lei-

2
stung wurde bei 1840°C festgestellt, dass das Spaltgas fast in
dem Masse freigesetzt wird, wie es erzeugt wird (16). Die Gas-
freisetzung bei diesen Versuchen begann bereits in den ersten Stun-

den der Bestrahlung.

2.1.2 Gemessene Spaltgasfreisetzungswerte

In Abb. | wurden an Mischoxid—-Brennstdben gemessehe Spaltgasfrei-
setzungswerte in Abhi#ngigkeit vom Abbrand aufgetragen. Bei dem

Brennstoff handelt es sich in allen Fillen um Mischoxidpellets mit
5 bis 25 Gew.-%, meist 207, PuO2
oder iiber 90Z TD. Der Durchmesser der Pellets betrug 5,4 - 5,5 mm.

-Anteil. Die Pelletdichte lag bei

Die prozentuale Freisetzungsrate steigt bei niedrigen bis mittle-
ren Abbrinden zunichst etwa linear mit dem Abbrand an. Der An-
stieg wird dann flacher bei hB8heren Abbrinden. Bei 100 000 MWd/t
ist unter den iiblichen Betriebsbedingungen mit Freisetzungen von
70 bis 907 des erzeugten Spaltgases zu rechnen. Der anfingliche
Anstieg der Freisetzungsratemit dem Abbrand ist um so steiler, je
héher die Stableistung und die Brennstofftemperaturen sind. Die

Streuung der Werte ist jedoch sehr gross.

Bei Brennstiben mit vibriertem Brennstoff ist der anfingliche An-~

stieg der Freisetzungsrate noch steiler. Wegen des weit h&heren
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Anteils offener Porositdt zu Beginn der Bestrahlung ist dieser
Effekt leicht erklirbar. Bei hohen Abbrinden sind dann die Frei-
setzungsraten nahezu gleich. In (17) wurden die Freisetzungsraten
von Xe-133 aus vibrierten UOZ-Brennstﬁben zu Beginn der Bestrah-
lung bei konstanten Leistungsdichten wiedergegeben. Stidbe mit Stab-
leistungen um 1150 W/cm setzten die drei- bis fiinffache Menge frei
als solche mit 850 W/cm, wobei im Falle der hSheren Stableistung
die Freisetzungsrate mit der Zeit stirker anstieg als bei der
niedrigen Stableistung. Diese Versuche wurden allerdings nur bis

zu Bestrahlungszeiten von lo3 min durchgefiihrt.

2.2 Spaltgasfreisetzung aus karbidischem Brennstoff

Die Spaltgasfreigabe aus karbidischem Brennstoff ist ausfiihrlich
unter Auswertung der vorliegenden Literatur in (18, 19) behandelt.
Im folgenden werden die zusammengefassten Frgebnisse dieser Ar-

beiten wiedergegeben.

Fiir stéchiometrisches UC hoher Dichte ergaben sich bei Abbrinden
unter 527 in Abhingigkeit von der Zentraltemperatur folgende Frei-

setzungswerte (19):

UC-Zentraltemperatur Spaltgasfreigabe
°c 7
< 800 20,1
1000 0,3
1100 0,5 -1
1200 2 - 10
1500 5 - 20

1700 10 30
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Bei UC mit niedriger Dichte kdnnen die Freisetzungswerte wesentlich
hoher liegen. Unterstdchiometrisches UC zeigt ebenfalls erheblich hi-

here Freisetzungswerte. Die Freigabe sinkt mit steigendem C-Gehalt.

Einen wesentlichen Einfluss auf die Freisetzungsrate hat auch der Ab-
brand. Nach (18) ist damit zu rechnen, dass bei Temperaturen zwischen
900 und 1000°C und Abbrinden iiber 57 in U-Pu-Karbidbrennstoff die
Spaltgasblasen an Korngrenzen sich zu vereinigen beginnen. Bei Brenn-
stoffzentraltemperaturen iiber 900°C wurden namlich nach 12 - 13Z Abbrand
Spaltgasfreisetzungen von 28 - 307 gemessen, wihrend nach 5 — 107 Ab-

brand bei ca. 850°C Zentraltemperatur die Freisetzung unter 1 7 lag.

3. Zusammenfassung

Die unter realen Reaktorbetriebsbedingungen aus oxidischen Brenn-
stoffen freigesetzten Spaltgasmengen schwanken sehr stark, besonders
bei niedrigen und mittleren Abbrinden. Bei Abbrinden um }00 000 MWd/t
kann man mit Freisetzungen von 70 bis 907 des erzeugten Spaltgases
rechnen. Der anfingliche Anstieg der Freisetzungsrate mit dem Abbrand
ist bei vibriertem Brennstoff steiler als bei Tabletten-Brennstoff;
er ist im allgemeinen auch um so steiler, je hdher die Stableistung
und die Brennstofftemperatur sind. Die Menge des in verbliebenen

Sinterporen gespeicherten Spaltgases ist gering.

Aus Karbidbrennstoffen wird bei Zentraltemperaturen unter 900°C und
bei Abbrinden unter 57 weniger als 17 des erzeugten Spaltgases frei-
gesetzt, Oberhalb 900°C und 5% Abbrand steigt die Freisetzung sprung-
haft an.
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Tab. 1: Verteilung des erzeugten Spaltgases in UO

nach Bestrahlung bei

T < 870°C in Abhingigkeit vom Abbrand nach (4)

Abbrand ( SR2liungen 3,8.10%° 14.10%° 24,9+10%°
cm
Aufenthaltsort des Spaltgasmenge
Spaltgases Atome Atome Atome
A yA Z
cm cm cm
in Losung oder in Clustern
0,889-10%° | 78 | 2,646-10%° | 63 | 2,689-10%° | 36
mit Durchmessern < 15 & ’ ’ ’
20 20
an Subkorngrenzen 0,139-10 3,3| 3,511-10 47
in Sinterporen 0,091-1020 8 »0,084-1020 2
. 20 20 20
in Blasen 0,160°10 14 1,168-10 27,81 0,344.10 4,6
freigesetzt 0,143:10%° | 3,4| 0,943.10%° | 12,6

..8g-[..
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1. BEinleitung

In der Brennstabmodelltheorie unterscheidet man zwischen der Wanderung von
Herstellungsporen und Spaltgasblasen. Widhrend sich die Herstellungsporen beim
Sintervorgang ausbilden (z.B. fiir UO2 bei 1600°C und einem stromendem Wasser-
stoff-Inertgas- Gemisch), entstehen die Spaltgasblasen erst im Reaktor mit
zunehmendem Abbrand. Mit der Wanderung der Herstellungsporen beschreibt man
Kurzzeltvorginge, wie die BRildung des Zentralkanals und der Stengelkornzone,
und mit der Wanderung der Spaltgasblasen erkldrt man Langzeitvorginge wie

Spaltgasfreisetzung und Schwellen.

Da die Modelle fiir die Porenwanderung von der GrofBe, Gestalit, dem Gasgehalt,
Druck ete. der Poren abhingen, ist die Aufstellung einer universellen Ge~
schwindigkeitsrelation verhdaltnismdBig schwierig; eine Trennung bezliglich
des Gasinhaltes und Druckes erfolgt durch die Einteilung in Sinterporen und
Spaltgasblasen, Im folgenden werden nur Sinterporen mit elnem mittleren Gas-
druck von 1 atm und reiner He-Flillung behandelt,

2., Porenmwanderungsmocdelle

Wie bel der Wanderung von Spaltgasblasen unterscheidet man bei der Wanderung
von Sinterporen 3 Modelle Zfi - 1;;7:

a) Gitterdiffusion

b) Oberflédchendiffusion der Matrixatome
c) Verdampfung und §pndensaticn J

Den folgenden Betrachtungen liegt die Annahme zugrunde, daB eine kugelfor-
mige Pore auch wihrend der Wanderung entlang elnes Temperaturgradienten %g
ihre Form nicht dndert, Steht die Pore unter der Wirkung einer treibenden
Kraft F, so gilt fiir die Porenwanderungsgeschwindigkeit V:

p .
V=iz"F 1 (1)
wobei D = Porendiffusionskoeffizient

k = Boltzmamnkonstante

T = absolute Temperatur
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Pir die Kraft F gilti:
-—_———-—2'!\";?30&{' (glr-)
o dx

F = ()

¢ = Porenradius
S?== Melekularvolumen des Brennstoffes

Q*- Transportwérmé

a*ist die Warme, die das Atom mit sich fihrt, wenn es sich entlang des
Gradienten bewegt; fiir den Fall des Dampftransportes (Verdampfung-Konden-
sation) ist @~ gleich der Verdampfungswirme AH der Matrixatome, fiir den
Fall der Diffusion besteht eine Relation zwischen der Aktivierungsenergie Q
der Diffusion und der Transportwirme Q*. Letztere ist generell kleiner oder
gleich Q. Da fir UO2 weder experimentelle noch theoretische Werte fiir die
Transportwdrme der Oberfldchendiffusion Qi vorhanden sind, wird hier

Q* = Qo angenommen, wobel Qo die Aktivierungsenergie der Oberflidchendiffusion

o]

ist. ~ S

Die Porenwanderungsgeschwindigkeit V setzt sich aus den oben angefihrten
3 Anteilen zusammen. In den Einzelbeitrigen ist der Porendiffusionsko-

effizient D durch den der Einzelmechanismen ersetzt:

*
D. * Q
G G dT
V, = s (=) : )
G T? ax
Vo:B‘DGOVOS’QO.(%) (4)
Cexer
. “9'po°5?*AH ‘ exp (- AH/KT) N(M1+M2) (91;1:;) )
VK 6. . o 72 2Tk M, - ax )
Piot i 1 M2

VG’ VO’ VVK = Porenwanderungsgeschwindigkeit, verursacht durch
Gitter-, Oberfliachendiffusion bzw. Verdampfung-
Kondensation

]
17:&5573 = Zahl der diffundierenden Oberfldchenatome
pro Oberflédcheneinheit

pP=p, * exp (- A H/KT) = Dampfdruck
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ptot = totaler Druck in der Pore
v o'2 = StoBquerschnitt zwischen Dampf- und Matrix-

molekiilen
N = Loschmidtzahl

Ml = Molekulargewicht von UO2

M2 = Molekulargewicht von He

V= VG+VO+VVK

Die Porerwanderungsgeschwindigkeit VG ist vom Porenradius unabhingig,

Vo ist dem Porenradius umgekehrt proportional. Ist Piot in G1. (5) vom
von § unabhingig. Eine experimentelle

Radius unabhingig, so ist auch VVK
Ermittlung von V = £ ( §) konnte somit den Wanderungsmechanismus festlegen.

3. Abschitzung der Einzelbeltrige zur Porenwanderungsgeschwindigkeit

Es wird nun versucht, die einzelnen Anteile zur Porenwandermgsgeschwindig-
keit zu ermitteln. Hierzu werden 2 verschiedene Anwendungsbeispiele ge-
wdhlt: Die Geschwindigkeit als Funktion des Porenradius und die Geschwin-
digkeliten als Funktion der Temperatur in einer bestrahlten U02-Probe.

3.1 Porenwanderungsgeschwindigkeit als Funktion des Porenradius

Mit den in Tabelle 1 angegebenen Materialeigenschaften vereinfachen

sich die Gleichungen % bis 5 zu:

cm R -11
v (;—55)=1,84 10 (6)

cm
VO(sec)"B 10 ? (cm)

(7)

Vo () =8,38 - 107 . s (8)

Hierbei wurde eine mittlere Bregnstofftemperatur von QOOOOK und ein

Temperaturgradient von 5 °* lO3 E%x- angenommen. Fir Gl. (8) missen noch

einige Annahmen bezliglich des totalen Druckes Piot in der Pore getroffen

werden:
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a) Da die Sintertemperatur von 1600°C mit der mittleren Bremnstoff-
temperatur im Reaktor (ca. l?OOOC) néherﬁngsweise iibereinstimmt
und die Sinteratmosphare ca. 1 atm betrdgt, liegt der Schlufl nahe,
Py, = 1 atm zu setzen. Gl. (8) wird dadurch ebenfalls von §

unabhingig und man erhdlt:

cm _ . 102
Vyg (See ) =838 - 10 (9)

b) 1Ist die Dichte des Brennstoffes jedoch so niedrig, daB offene Poro-
sitdt vorhanden ist, so erhtht sich der Druck im Brennelement bzw,
in den Poren, da das Fiillgas im Spalt eine mittlere Temperatur von
ca. 600°C erreicht. Eine Anderung des Gasdruckes durch Spaltgase
bleibt unberiicksichtigt,

Mit To = 293 oK, P, = 1 atm und unter der Annahme, dafB das Gasvolumen
konstant bleibt, gilt:

p

o ~
Prot = T_ Topa1t = 2 atm

Die Porenwanderungsgeschwindigkeit nimmt daher um den Faktor 3 ab:

cm _ . a2
VVK (‘;e*g ) =2,79 * 10 (10)

¢) Bei den im Reaktor auftretenden hohen Temperaturen kann auch von
der Annahme ausgegangen werden, daB sich der Porenradius immer so
einstellt, daB Gasdruck und Oberflichenspamnung im Gleichgewicht
. _ 2y . L. .
sind, d.h. ptot = pa-# T ¢ Hier ist y die Oberflichenenergie von

U0, und p_ der duBere Druck (pa = 3 atm).

em | _ 8,38 °* 1077
Yk (sec ) T (11)
310 4 ———
$ (cm)

Flir Porenradien <10~ cm wird Gl. (11) radiusabhingig und man
erhdlt:

Vy, (L) = 4,19 + § (em) + 1070 (12)

VK ' sec ?

Gl. (12) gilt auch flir Poren beliebiger Radien und p, = 0.
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Fiir groBSe Poren (r > lo'gcm) wird der Beitrag der Oberflichen-
spannung vernachlédssigbar und Gl. (12) wird radiusunabhéngig.

Ein Vergleich der einzelnen Geschwindigkeitsbeitridge zelgt, dafl
der Beitrag der Gitterdiffusion vernachléssigbar ist; die iibrigen
Beitrdge sind in Abb. 1 aufgetragen.

Die Radien der Sinterporen werden zu ca. 0,5 - 10 uym angenommen;
durch Agglomeration der wandernden Poren erweltert sich dieser
Bereich zu htheren Radien (ca. 50 pm). Im Gesamtbereich wird die
Dominanz der Oberflidchendiffusion durch die der Verdidmpfung und
Kondensation abgeldst.

Fiir die Modellrechnung wird folgende Gleichung vorgeschlagen:

V(ZE=)=v + Vi =

sec 0
;1 60500 Cr g 1700 a7
= drd e (-2 B e (- B2 ED (3)
S ¢ T Piot g7 T dr
Cc
s 2Y 4
mltptot‘pa'b_? -03+ S
R .o, dP . OK 1
wobei § in cm, T in K, o imoound p . in atm
und Cl = 3,13 . 10
8
02 = 5,)4‘8 . lO
c. =
3 = 2 .
04 = 2 ,10
Hierbel ist jedoch zu beachten, daf8 V. maximal abgeschatzt wurde,

0
da Q¥ unbekannt ist. Diese GriSe kann evtl.wie folgt bestimmt
(o3

werden: Eine experimentell ermittelte Porositéisverteilung im be-
strahlten Bremnstoff wird durch eine theoretische angepafit; auf

diese Welse werden die Konstanten C, bis 04, die jetzt als Variable

1
auftreten, vom Experiment her bestimmt.

3,2 Porenwanderungsgeschwindiskeit als Funktion der Temperaturverteilung

im Bremnstoff

Der Temperaturverlauf wird vereinfachend als parabolisch angesehen:

2

T(r)=TB+m-'rZ‘Y; (1--:—-5) (1)

UIF‘ Rbfg ‘:Iika

il

it

B
Bremnstoffrandtemperatur
Brennstoffradius
Stableistung
mittlere Warmeleitfdhigkeit
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Der Temperaturgradient ergibt sich hieraus zu:

Ly_.E . X 15)
(&) rBE zﬁ“ﬁg (

Mit den Materialdaten der Tabelle 1 und einer Brennstoffrand-—
temperatur von 1070°K sind die Einzelbelitrdge der Porenwanderungs-
geschwindigkeiten flir 2 verschiedene Stableistungen (250 W/cm und
500 W/em) und 3 verschiedene Porenradien (5 o 107 cm, 5 - 1074 cm,

5 ¢ 10-3 em) errechnet worden und in den Abb. 2 und 3 aufgetragen.,
Beriicksichtigt wurde nur die Oberflidchendiffusion und der Transport
iiber den Verdampfungs-Kondensations-Mechanismus fiir ptot = 1 atm,
Legt man einen Bestrahlungszeitraum von 2 Jahren und eine Wander-
strecke der Poren von 1 mm zugrunde, so diirfte die Wanderung der
Poren bel Temperaturen <:1800 K vernachlidssigt werden, Fir r = 0 cm
wurde willkiirlich gg 5 %/cm statt 0 ®°K/cm gesetzt. Zur Brennstoff-
mitte nehmen die Wanderungsgeschwindigkeiten nach Erreichen eines
Maximums wieder betrdchtlich ab, welches auf die Abnahme des Tempe=
raturgradienten bei nahezu gleichbleibender Temperatur zuriickzufiihren
ist. Dies ist die Erkiérung fiir Porenanhéufﬁngen in der Nzhe des

Brennstoffzéntrums bzw, Zentralkanals.

Die Abb. 4 und 5 zeigen die gleichen Ergebnisse in der Form‘VvK/Vo = £(r)
mit dem Porenradius als Parameter. Diese Auftragung ermdglicht eine
leichtere Uberschaubarkeit der Einzelbeitridge zur Wanderungsgeschwin-
digkeit. Mit zunehmendem Porenradius nimmt der Beitrag iliber den Ver-
dampfungs~Kondensations«Proze merklich zu, hingegen mit zunehmendem
Brennstoffradius merklich ab.

4, Wanderungsgeschwindigkeit als Funktion der Porenform

4,1 EKorrekturterm fiir Abweichungen von der Kugelgestalt

Die Gleichungen (3) bis (5) gelten exakt nur fiir kugelige Poren, die
hre GeStait auch wihrend der § anderung nicht verdndern. Unter der
Annahme, daB8 flir die Wanderung der Sinterporen der Verdampfungs-
Kondensationsprozefl der dominierende ist, berechnete Nichols einen
Korrekturterm, der die zigarrenférmige Verformung in Wanderungsrich-

tung beschreibt zf?U{;7. Fir Vi, wird angesetzt:
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- DVK'QC" +AH - %‘;—5 ‘{Pl (cos ©) + B, (cos @) - %ag (15)
o

To = mittlere Temperatur in der Pore
Doy = Iz))szusz_onskoefﬁzient bei T (siehe Tab. 1)
C, = T eXp (- ) = Glelchgewichtskonzen’cratlon der
Matrixatome in der Dampfphase bei To
gT = Temperaturgradient
P, {cos ©) = Legendre~Polynom
= Polarwinkel

= (VT -§/1T.) (AW/kr) <1

Gl. (15), ohne das Legendre-Polynom zweiter Ordnung, ist identisch mit
Gl. (5). Dieser zweite Term vergroBert die zur Oberfliche senkrechte
Wanderungsgeschwindigkeit an der heifilen Seite und verkleinert sie an
der kdlteren Seite, Dadurch wird eine Verlingerung der Pore entlang
des Temperaturgradienten unter gleichzeitiger Porenvolumenkonstanz
hervorgerufen. Die resultierende, abgeflachte Pore ist oberhalb einer
kritischen GroBe ebenfalls nicht stabil; sie zerfdllt in eine Reihe
nahezu kugeliger Poren, die alle entlang des Wanderweges der urspriing-

lichen Pore aufgereiht sind., Nichols schiatzte diesen kritischen Radius

zu /13 7

2
= L2 (16)
r =
Kr 2 -
3 +AH « (VT) |
ab, Mit T = 2000°%, VT = 107 °k/cm und den Materialdaten (s.Tab. 1)

ergibt sich rKr

Der kritische Porenradius, unterhalb dessen keine zigarrenformige Ver-
ldngerung auftritt, wurde zu [ 12__7

3 L

o)

= 20 pm,.

. 3 v e@Re k o T
T =
2 2
kel - (4am)® - (v
abgeschitzt. Mit T = EOOOOK, VT = 103 oK/cm und den Materialdaten
(s. Tab. 1) ergibt sich rK: Z 5 um.
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4,2 Linsenblasen

Bei den Nachbestrahlungsuntersuchungen wurden vielfach Linsenblasen
festgestellt, Weder ihre Entstehung noch ihre Stabilitit wihrend der
Wanderung sind letztlich geklart, Aus fotografischen Untersuchungen
148t sich schlieBen, daf die wandernden Linsenblasen die Stengelkorn-
struktur hervorrufen, indem sie dle auf ihrem Wege liegenden Hohlrdume
in Form von Poren und Korngrenzen aufsaugen und diese in Doppelreihen
ldngs der neugebildeten Stengelkorner zurlicklassen. Die Entstehung

der Linsenblasen kann man sich evitl. wie folgt vorstellen: Die kleinen
Sinterporen wandern in Richtung des Temperaturgradienten zur ndchsten
Korngrenze wo sie aufgefangen werden, Hier konnen sie an den Grenzfli-
chen entlangwandern und mit anderen Poren agglomerieren. An Kornflidchen,
die senkrecht zum Gradienten ausgerichtet sind, konnen ldngliche oder
linsendhnliche Blasen entstehen, die sich dann, bei Uberschreiten einer
kritischen Blasengrsfe, von der Korngrenze losreiBen.

Nur die Gleichungen (9) und (10) sind niherungsweise auf die Wanderung
der Linsenblasen anwendbar, da VVK vom Porenradius unabhidngig ist.
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Materialdaten

5 e 106 exp ( - 120000/RT) cme/sec

0,23 * exp { - 104600/RT) cmg/sec

M; + M, '
1. kT 1 . 2
é 5 'V TR RT ecm /sec
‘ptot

7o My o My

1,64 - 1014

120 000 cal/Mol = Qo

35 000 cal/Mol

142 600 cal/Mol = AH

4,09 - 10722 onf
270 g/Mol
L g/Mol

2,8 » 10717 en”
100 erg/cm2
0,3 cm

1070°K

O,OQVW/cmOC

exp ( - 142600/RT) dyn/em”

VALY
[ 157
167
L7

[187
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1077 -

VO

Vo + Vyk (Pt = Tatm)
10-8 1 ik Piot = 1atm
v0+vVK (Pt =3 atm + 21 )
VVK - I?o'c= 3atm i
Piot = 3 c1tm+2'Y "

10-°

Vyk Vg

-10 ¥ 4 o T T T

10 10-° 10-4 10-3 10-2 — . Porenradius [cm]

Abbe 1

Porerwanderungsgeschwindigkeiten, hervorgerufen durch Oberflichendiffusion (Vo) und
Verdampfung-Kondensation (VVK ) als Funktion des Porenradius
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10-2
104 1
e 10-6 -
>
)

10-18 1 X = 250 W/cm \\
VWk: — Pwf 1 atm
10-20 1 Vo : —— @=5" 10~ 3cm
Vg @ === @=5-10"%cm
10-22 1 Vo i weeeee @=5-10"°cm
0,0 0,1 0,2 0,3

——  » Brennstoffradius [cm]

Abb, 2 Radiale Verteilung der Porenwanderungsgeschwindigkeiten,
hervorgerufen durch Oberflichendiffusion (V o) und
Verdampfung — Kondensation (VVL{) fiir X = 250 W/em
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Abb, 3

0,0 0,1 0,2 0,3

———» Brennstoffradius [cm]
Radiale Verteilung der Poremmndenmgsg@ehwindigkeiten,
hervergerufen durch Oberflichendiffusion (V) und
Verdampfung-Kondensation (VVK) fir X = 500 W/em
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10*2 -

10"

10-2 7

X =250 W/cm

0,0 0,1 02 03

——  Brennstoffradius [cm]

Abb. 4: Verh#iltnis der Porenwanderungsgesehwindigkeiten
(Verdampfung-Kondensation / Oberflichendiffusion)
iiber den Bremnstoffradius fiir X = 250 W/em



-176 -

= Vyk / Vo
o
A

107" 7

1072 1

1073 1

X = 500 W/cm

1074 1

0,0 0,1 0,2 0,3

——  »  Brennstoffradius [cm]

Abb, 5 Verhdltnis der Porerwanderungsgeschwindigkelten
(Verdampfung~-Kondensation / Oberflichendiffusion)
iiber den Bremnstoffradius fiir X = 500 W/em
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1. Einleitung

Der Kriechvorgang wird charakterisiert durch die Kriechverformung.
Diese Grdsse ist als bleibende Forminderung normalerweise direkt
zugdnglich. Unter Neutronenbestrahlung tritt auch ohne Einwirkung
von dusseren Spannungen eine kontinuierliche Forminderung durch Ein-
lagerung fester und gasfdrmiger Spaltprodukte auf. Diese Volumenzu-
nahme muss bei der Bestimmung der Kriechverformung beriicksichtigt
werden. Die Kriechverformung unter Bestrahlung ergibt sich deshalb
aus der Differenz zwischen der gemessenen Formidnderung und der-
jenigen Forminderung, die die-Kriechprobe durch reines Schwellen bei

den tatsichlich wirkenden Spannungen erleiden wiirde.

Das Kriechverhalten von unbestrahlten keramischen Kernbrennstoffen
wird im wesentlichen bestimmt durch die Husseren Bedingungen (Tempe-~
ratur, Spannung), die chemischen Eigenschaften (Stdchiometrie, Rein-
heit, Pu—-Gehalt)und die stereometrischen Eigenschaften (Korngrédsse,
Porositit, Pu-Verteilung bei mechanisch gemischtem Material). Unter
Neutronenbestrahlung kommt hinzu, dass die Kriechgeschwindigkeit

von keramischen Kernbrennstoffen bei tiefen Temperaturen in Abhingig-
keit von der Spaltungsrate stark erhdht wird. Ausserdem ist mit der
Bestrahlung (Spaltung von U- bzw. Pu-Atomen, hoher Temperaturgradient)
eine teilweise Anderung der chemischen und stereometrischen Eigenschaf-
ten verbunden, die zu einer Beeinflussung des Kriechverhaltens fiih-

ren kann.

In dem vorliegenden Bericht soll versucht werden, aus den bisher be-
kannten experimentellen Ergebnissen unter Bestrahlung und aus theo-
retischen Betrachtungen erste quantitative Aussagen iiber den Zu-
sammenhang zwischen Kriechgeschwindigkeit und Kriechparametern bei

Temperaturen unterhalb 1200°C zu machen.

2. Theoretische Betrachtungen

Nach allgemeinen Kenntnissen iiber das Kriechen von polykristalli-
nen oxydkeramischen Materialien [1] kann angenommen werden, dass

die Kriechgeschwindigkeit von UO2 im Temperaturbereich unterhalb
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1200 - 1300°C bei relativ niedrigen Spannungen von 2 kp/mmz, durch
spannungsinduzierte Volumendiffusion bestimmt ist. Fiir ein tiber-
wiegendes Versetzungskriechen stehen unter diesen Bedingungen nicht

hinreichend viele aktivierbare Gleitsysteme zur Verfiigung.

Der theoretischen Abschitzung der zu erwartenden bestrahlungsbe-
dingten Kriechgeschwindigkeit [2,3] wird die Nabarro-Herring-Formel
fiir die Geschwindigkeit diffusionsbedingten Kriechens € zugrunde—
gelegt:

. i15 D @
D S M

G * k1T
o ist die #ussere Spannung, D der Volumenselbstdiffusionskoeffi~-
zient, Q das Atomvolumen und G die Korngrtsse. D ergibt sich bei
Nabarro als Produkt des Leerstellendiffusionskoeffizienten DL

und der thermischen Leerstellenkonzentration DL th

D= DLCL th (2)

in dem CL th fiir den Fall einer Bestrahlung nicht ohne weiteres durch
die bestrahlungsbelingt erhthte Leerstellenkonzentration ersetzt wer-

den kann.

Dazu ist eine sinngemisse Ubertragung des Nabarro'schen Gedan-
kenganges von der thermischen Erzeugung von Leéfstellen an Korn-
grenzen auf die Ausheilung der durch Bestrahlung laufend erzeug-
ten Leerstellen und Zwischengitteratomen an planaren Punktdefekt-
Clustern erforderlich. Wegen ihrer grossen Hiufigkeit (ca. iOiS/cmB)
sind diese Cluster als die wirksamsten Punktdefekt-Senken anzusehen.
Daher wurde fiir die Abschitzung das Kristallkorn in der Nabarro'’
schen Betrachtung durch die kleinste Zelle einer riumlichen Bele-
gung mit planaren Defektclustern ersetzt, deren Durchmesser nach
entsprechenden Literaturangaben bei etwa 1000 R liegt und fiir

G in die Nabarro-Herring-Formel eingesetzt wurde. Der geringe Be-
legungsgrad der Zellenoberfliche mit Punktdefekt-Senken an den '
Cluster-Rindern wurdé durch einen Faktor 1/100 in dem Ausdruck

. % . . .
fiir ¢ Dberlicksichtigt.
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Die dussere Spannung o ergibt hier fiir die Anlagerung von Punkt-
defekten an optimal orientierte planare Cluster eine um 6. ver-
minderte Wanderungsenergie. Um den gleichen Betrag wird bei Nabarro

die Leerstellen-Bildungsenergie herabgesetzt.

Daher ergibt sich fiir die bestrahlungsinduzierte Kriwhgeschwindig-

keit ¢ ¥ die Beziehung

. % _0,01 .15 - p*
€ (1000 2+ x - T

o (3)

in dernun D* der effektive Selbstdiffusionskoeffizient von U in der

U-Verbindung unter Bestrahlung ist.

In Bild 1| sind die abgeschiitzten Wertebereiche dieses effektiven Selbst-—

diffusionskoeffizienten in UO_ fiir verschiedene Mechanismen darge-

stellt E3L Der Bereich "Aushzilung von Ftenkelpaaren an Clustern’
entspricht unmittelbar den vorangegangenen Darlegungen. Der mit
"thermal rods™” bezeichnete Bereich ist durch die Defektcluster-
bildung in der durch Ionisierungsprozesse iiberhitzten Umgebung von
Spaltfragmentbahnen bedingt. Er kommt hier nur £fiir UO2 bzw. U02—
Pu0, in Betracht, aber z.B. nicht fiir die elektronenleitenden Ver-

binﬁungen UN und UC. In diesen bewirken die Leitungselektronen eine
viel schnellere Energieausbreitung und damit eine geringere Uber-
hitzung in der Umgebung der Spaltfragmentbahnen. Ihre D*-Werte miis-
sen daher niedriger liegen als in U02; sie sind nach unten durch den
Bereich "thermal spikes' begrenzt, der der Defektclusterbildung in
den {iberhitzten Zonen entspricht, die beim Zusammenbruch von displace-

men+t spikes entstehen.

Die aus den D*-Werten in Bild 1 berechneten Kriechgeschwindigkeiten
. 2 . .
unter einer Spannung von 2 kp/mm”~ bei einer Spaltungsrate von
- 1
10 8/s entspr. 1,5-10 4

stellt. Zum Vergleich ist die thermisch bedingte Kriechgeschwindig-

Spaltungen/cmBSec sind in Bild 2 darge-

keit eingetragen. Man kann entnehmen, dass die Kriechgeschwindigkeit
von UO2 unterhalb etwa 1300°C iiberwiegend durch die thermal rods
l3angs der Spaltfragmentbahnen bedingt ist und daher nur schwache

Temperaturabhﬁigigkeit zeigen sollte.
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Fiir UN und UC sollte die Kriechgeschwindigkeit bei tiefen Tenpera-

turen viel (max. um den Faktor 300) kleiner sein als fiir U0,. Erst

o2
oberhalb 900 - 1000°C ist ein steiler Anstieg der Kriechgeschwin-
digkeit mit der Temperatur durch orientierte Punktdefektcluster-
bildung oder durch die steigende thermische Leerstellenkonzentra-

tion zu erwarten.

3. Experimentelle Ergebnisse und Diskussion der Parameter

3.1 Kriechverhalten von UO2

Aus der Literatur liegen einige quantitative Ergebnisse iiber in-pile

Druck- und Biegekriechversuche an UO2 vor E3 - 12]. Es wurden st&-
chiometrische UOZ—Proben hoher Dichte (97 * 27 TD) in Form von diin-
nen Tabletten, Hohlzylindern, Spiralfedern und Bal ken ~Proben unter-
sucht. Die Temperaturen lagen im Bereich zwischen 350 und 1200°C,
die Drucke zwischen 1 und4 kp/mm2 und die Spaltungsraten zwischen
3-10_]1 und 5'10-9/5. Der mittlere Korndurchmesser betrug bei den

verschiedenen Versuchen 10 bis 35 pme.

Die ermittelten Kriechgeschwindigkeiten zeigen untereinander eine
gute Ubereinstimmung und liegen bis ca. 1000°C in dem fiir "thermal
rods" angegebenen Bereich in Abb.2. Sie bestitigen die aus Stab-
und Plattenbestrahlungen abgeschitzten bzw. mit Rechenprogrammen ge-

wohnenen Kriechdaten [2, 13].

3.1.1 Spannungsabhingigkeit

Im Temperaturbereich unterhalb fZOOOC, bei Spannungen bis 4 kp/mm2

und Spaltungsraten bis 5-10_9/s ist die Kriechgeschwindigkeit der

Spannung proportional.

e* g %)

3.1.2 Temperaturabhingigkeit

Ein Vergleich der bisher bekannten in-pile Kriechergebnisse gibt
einen ersten Uberblick iiber die Temperaturabhingigkeit des Kriech-

verhaltens von UQ, unter Bestrahlung. Die gemessenen Werte wurden

2
fiir Abb.3 unter der Annahme einer linearen Abhingigkeit der Kriech-
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geschwindigkeit von der Spannung und der Spaltungsrate umgerechnet.
Die Kurven entsprechen gemittelten Werten und generellen Tendenzen.
Zum Vergleich ist die Kriechgeschwindigkeit ohne Bestrahlung einge-
tragen. Die schraffierten Bereiche zeigen die in [3} fiir das modi-

fizierte Nabarro-Herring-Modell abgeschitzten Kriechgeschwindigkeiten.

Nach Abb.3 miissen fiir die Bestrahlungsbeeinflussung des Kriechver-
haltens unterhalb 1200°C zwei Bereiche unterschieden werden, der Bereich
des bestrahlungsinduzierten Kriechens und der Bereich des bestrah-
lungsbeschleunigten Kriechens. Unterhalb ca. 1000°C ist die bestrah-

lungsinduzierte Kriechgeschwindigkeit nicht oder nur leicht tempe-

raturabhingig, so dass mit hinreichender Niherung fiir diesen Be-
reich die folgende temperatégabhﬁngige Beziehung angegeben werden

kann
=610 pm ) oA (9

wenn A die Uran-Spaltungsrate in Spaltungen pro U-Atom und Zeitein-

heit ist.

Zwischen 1000 und 1200°C wurde eine durch die Bestrahlung erhdhte
Kriechgeschwindigkeit gemessen, die stark temperaturabhingig ist.

Die Aktivierungsenergie fiir den Kriechprozess unter Bestrahlung ist
von der gleichen Grsse wie ohne Bestrahlung. Fiir den Fall des be-

strahlungsbeschleunigten Kriechens lisst sich die Beziehung auf-

stellen

é: = (lxlOlS/kp mmfz) exp (-90 000/RT) o - & (6)

3.1.3 Spaltungsratenabhdngigkeit

Die verschiedenen Versuchsergebnisse deuten darauf hin, dass bis zu
Spaltungsraten von 5-10—9/8¢ie Kriechgeschwindigkeit proportional

zur Spaltungsrate angesetzt werden kann
e* i @

Dieses Ergebnis entspricht der Annahme in [3], dass die Anzahl der
Gitterpunktdefekte, die je Spaltung erzeugt werden und an Defekt-

clustern ausheilen, von der Spaltungsrate unabhingig ist.
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3.1.4 Abbrandabhingigkeit

Bisher wurden Kriechversuche bis maximal ca. 50 000 MWd/t durchgefiihrt
{5]. Danach stellt sich bei hochdichtem vo,
schwindigkeit bei ca. 0.37 Abbrand ein. Bis ca. 57 Abbrand treten

die station#ire Kriechge-

keine gravierenden Anderungen der Kriechgeschwindigkeit mit fortschrei-

tendem Abbrand auf.

3.1.5 Porositédtsabhingigkeit

Der Zusammenhang zwischen Kriechgeschwindigkeit und Porositit wurde

bisher nicht untersucht. Fiir eine quantitative Beschreibung kann des-
halb nur die Abhingigkeit der Kriechgeschwindigkeit ohne Bestrahlung
angenommen werden. Aus einem Vergleich der Messergebnisse von Proben

verschiedener Dichte ergibt sich

e = & O +kpD) (8)
bzw. & = ao,ekzp (9)
wenn P die Porositit des UO2 ist und kl und k2 Konstanten sind.

Bei h8heren Abbrénden ist zu beachten, dass geschlossene Sinterporen im
Kernbrennstoff durch den Eintritt von Spaltgasblasen bei entsprechen-
dem Innendruckaufbau gegen die‘Kriechverformung unter &dusserem Druck
stabilisiert werden konnen. An Stelle der tatsichlich vorhandenen
Porositdt muss dann eine verminderte "effektive" Porositit einge-

fiihrt werden, die den Grad der ‘Stabilisierung beschreibt.

3.1.6 Stdchiometrieabhidngigkeit

* Untersuchungen iiber den Einfluss der Stﬁchiometrie des‘UOZ auf die

Kriechgeschwindigkeit unter Neutronenbestrahlung liegen nicht wvor.

3.1.7 Korngrdssenabhingigkeit

Der Zusammenhang zwischen Kriechgeschwindigkeit unter Neutronenbe-
strahlung und KorngrSsse wurde noch nicht untersucht. Nach theoreti-
schen Uberlegungen (s.Abschnitt 2) ist keine Abhingigkeit der Kriech- -
geschwindigkeit von der Korngrsse zu erwarten. In dem modifizierten

Nabarro'schen Ansatz wird die Leerstellendiffusion in einem Kristall-
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korn auf die Diffusion von unter Bestrahlung erzeugten Leerstellen
und Zwischengitteratomen in der "Elementarzelle" einer Verteilung

von planaren Defektclustern iibertragen.

3.2 Kriechverhalten von U02-Pu02

Fiir Mischoxide gibt es bisher keine in-pile-Kriechdaten.

3.3 Kriechverhalten von UC und UN

Die Kriechgeschwindigkeit von UN und UC unter Bestrahlung ist bei

tiefen Temperaturen nach den theoretischen Betrachtungen {3} niedriger

als fiir UOZ'

Einige halbquantitative Kriechdaten von UN und UC unter Be-
strahiung wurden aus der Differenz zwischen der ohne Hiill-
restraint zu erwartenden Spaltproduktschwellung und der ge-
messenen Volumenzunahme von umhiillten Brennstofftabletten un-

ter Einwirkung von Hiillspannungen fiir Temperaturen unterhalb 850°¢
abgeschitzt{3]. Die Ergebﬁisse weisen darauf hin, dass die Kriech-
geschwindigkeiten fiir diese beiden Brennstoffe bedeutend niedriger
liegen als fiir UOZ' Dies wurde bei einem quantitativen Druckkriech-
versuch an UN bestdtigt{14]. Das untersuchte Material hatte eine
Sinterdichte von 89 * 17 TD, eine mittlere Korngrdsse von 6 - 10 um
und einen UOZ—Gehalt von 6 Vol.-7Z. Bei einer Temperatur von 750°¢
und einer Spannung von 4 kp/mm2 ergab sich bei einer Spaltrate von
ca. 1,5-10-9/s eine Kriechgeschwindigkeit von 1,5—2-10—6/h. Die
Kriechgeschwindigkeit fiir UN ist demnach ungefihr eine Grdssenord-
nung niedriger als fiir UO2 (897 TD) unter gleichen Versuchsbe-
dingungen. Sie f#llt erwartungsgemiss in den Bereich zwischen
"thermal rods" und "thermal spikes” in Abbildung 2. Sie ist viel
kleiner als die lineare Schwellgeschwindigkeit, die bei den Bedingungen

fiir Abbildung 2 zu 1.8'10_5}1_l erwartet wird.

4, Schlussbemerkungen

Fiir eine hinreichend genaue Beschreibung des Kriechverhaltens von

UO2 unter Neutronenbestrahlung reichen die bisher vorliegenden Ver-

suchsergebnisse nicht aus. Die Zusammenhinge zwischen Kriechge-
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schwindigkeit und Kriechparameter miissen eingehender untersucht wer-
den. Dies gilt besonders fiir die Temperaturabhingigkeit oberhalb

800°C, fiir die Porosititsabhingigkeit im Bereich von O bis |5 Vol.% Poro-
sitét, die KorngrSssenabhingigkeit, die Stdchiometrieabhingig-

keit sowie fiir simtliche Kriechparameter bei h&heren Abbrinden.

Fiir UOZ—PUO2 sind keine Kriechgeschwindigkeiten bekannt. Hier wer-
den besonders dringend Kriechdaten bendtigt. Dies gilt in Zhnlicher

Weise auch fiir UC und UN sowie deren Mischverbindungen.
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Relaxationsmessungen, die in Argonne an UO2 durchgefiinrt wurden, zeigen,
dafl der Ausdruck

W=y (0’-61) = const., = 18 kcal/mol [ll, 12_7

ist. Des weilteren wird angegeben, daB o'i = 0 ist. Die mechanische Aktivie=-
rungsarbeit W ist unabhingig von der Sparmung und weltgehend unabhingig von

der Temperatur,

Flr die praktische Verwendung werden fiir die Proportionalititsgrenze und
die FlieBgrenze des U()2 die fclgenden Formeln angegeben [ 13_7:

: 2 k i " TR . T(K)
£ = ( (<)) e (1/n )
T (QK) Prop e
87000 cal
4,23
: 2 k : R « T(°K)
€= Oprsen (5 ) ) e (/h)
" (OK) FlieB cm2
Oy = Proportionalititsgrenze
GFlieﬁ FlieBgrenze

Ergédnzend zu diesen Ergebnissen missen die Mefwerte von Nadeau [ l4_7disku-
tiert werden, Nadeau fand bei FlieBversuchen von U()2 ein Maximum der Akti-
vierungsenergie im Bereich von etwa 130000. In diesem Maximum lag die Akti=-
vierungsenergie fiir das plastische FlieBen bei 184 kcal/mol. Dieses Maximum
der Aktivierungsenergie wird -auf eine Wechselwirkung zwischen Versetzungen
und Verunreinipungen zuriickgefihrt. Ein #hnlicher Effekt wurde auch von
Solomon [ 15_7 bei Kriechversuchen an U0, gefunden, Ein welteres wesentliches
Ergebnis der Nadeauschen Arbeit ist die Erkemntnis, da8 mit steigendem Sauer-
stoffgehalt des U02 die FlieBspannung stark absinkt, gleichzeltig sinkt auch
die Aktivierungsenergie des plastischen FlieBSens bei 1400°C von 98 keal bei

Uog auf 16 kcal bei U0, , ab.

~
(= 2
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5. Kriechverhalten

Das Kriechverhalten folgt den gleichen Gesetzen wie das FlieBverhalten im

Bereich kleiner Spannungen.,

Die wohl umfangreichste Studie wurde von General Electric Company Zfl§;7
durchgefilirt, Dort findet man fiir uo,

8 - 90000 cal

¢ - 1,4% « 10 s ( 525 ) e RT (°K)

(D (%) = 87 ) ¢ (wn)? om

] 1%2000 cal
2,46 » 10" w0 TTTRCD . (1)
+ (o ( ) ) € h

(D () - 90,5 ) em
D = Dichte, Prozent theoretische Dichte
G = KorngroBe (um)

Flir U’O2 mit 20 % Puo2 von 92,8 % th.D. wird folgende Gleichung angegeben,éréz;7:

_ 110000 cal 5 . 140000
£=7.82 10 o( B ) e UK, 5,08 1 (0 (By) ) e ™ &)

Eigene Messungen an unterstochiometrischem UO2 mit 20 % Pu02 bestdtigen
diese GesetzmidBigkeit, geben jedoch die Aktivierungsenergien von 115 keal/mol
fiir den Bereich der kleinen Spanmungen und 175 kecal/mol fiir den Bereich der

groferen Spannung Zfl?, 18, 13;7.

Durch Aufspalten der Kriechformel in zwel Terme, in einen Term mit linearer
und einen mit erhthter Spannungsabhingigkeit kann man die Abhingickelt des

Spannungsexponenten von der Spammung und der Temperatur gut erkliren,

Marpels und Hough ZT?Q47 geben fir das Kriechen von UO2 ebenfalls zwel
Spanmungsbereiche an. Im Berelch kleiner Spannungen lieglt der Spannungs-
exponent zwischen 1,0 und 2,0, im Bereich hoher Spannungen zwischen 5 und 6,
Da diese Autoren fiir die béelden Spannungsbereiche keine stark unterschied=
lichen Aktivierungsenergien finden (die Aktivierungsenergie liegt zwischen
9% und127 kcal/mol), ist es mbglich, eine Ubergangsspanmung zu definieren,
bei der der Ubergang zwischen den beiden Kriechmechanismen stattfindet.
Diese Ubergangsspannung liegt im Bereich von 320 - 350 kp/cmg. Fitr U0,~Pu0,
Mischoxide werden ebenfallis erste Ergebnisse gebracht. Dort wurden etwa die
gleichen Aktivierungsenergien wie flir U02 gefunden. Es wurde auch gezeigt,

daB die Aktivierungsenergie beim Ubergang von (U,Pu)0 zu {U,Pu)0

2,00 1,995

ansteigt.
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In einer zusammenfassenden Literaturstudie fanden Clauer, Seltzer und Wilcox
/217, daB sich die Spannungsabhingigkeit des Kriechens von U0, durch eine
Kombination von zwei Kriechgesetzen mit dex Spammungsexponenten 1 und 4,3
gut darstellen 1lidBt.

Bel der Verwendung der Kriechdaten oxidischer Kernbrennstoffe mu8 man sich
iiber die extrem starke Abhingigkeit der Kationenselbstdiffusion von der
Stochiometrie im klaren sein. Die Beachtung dieser Abhingigkeit ist wesent-
lich, da die Kationenselbstdiffusion die geschwindigkeitsbestimmende Grof@e
beim Kriechen unter hohen Spanmungen ist. Nach Lidiard [ 22_7 ist der tem-
peraturabhédngige Term des Selbstdiffusionskoeffizienten proportional xg,
wobei x die Abweichung von der Stdchiometrie in der Form UO2 o ist. Nach
Matzke [ 24__7 findet bei x = O kein {bergang von einer Leerstellen- zu einer
Zwischengitterdiffusion statt, so daf im untersttchiometrischen Bereich eine
Abhingigkeit mit l/x2 anzunehmen ist. Bel UO, verlduft nach dieser theore-
tischen Deutung die Aktivierungsenergie von etwa 40 kcal bei iiberstdchio-
metrischem, iiber 110 kcal bei stochiometrischem, zu etwa 180 keal bei unter=-
stchiometrischem Material /24 /. Fa8t man diese beiden EinfluBgrdSen zu-
sammen,so findet man bei konstanter Temperatur eine Anderung des Diffusions-
koeffizienten um mehrere GréSenordnungen, wenn man nur die Stdchiometrie
stark genug dndert. Die Stdchiometrieabhingigkeit des o‘l Termes scheint nicht
so stark ausgeprigt zu sein. Jedoch filhrt hier die quadratische KorngroBen-
abhingigkelt in Verbindung mit einem ungleichmdBigen Kornwachstum widhrend
des Kriechversuches [ 18, 19, 23_7 zu erheblichen Unsicherheiten. Ahnlich
ist auch der EinfluB der Porositit zu beurteilen, da widhrend des Kriech=-
versuches eine ungleichmidfige Verdichtung des Materials in der .Probe statt-
findet /18, 19, 23 /.
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1. Einleitung

Ein wichtiger Parameter fir die Berechnung von Brennstab-
Temperaturen ist die Warmedurchgangszahl Brennstoff-Hiille h.
Sie bestimmt bei vorgegebener Stableistung X und Hiillinnenra-
dius R die Hohe des Temperaturabfalls A T zwischen Hiill-
innenwand und Brennstoffoberfldche gemds

AT= g =% (0

Der Wdarmelibergang zwischen Brennstoff und Hulle ist sowohl

in Laborexperimenten als auch direkt im Reaktor von zahlrei-
chen Autoren untersucht worden; die Durchsicht der einschléd-
gigen Literatur ergibt jedoch noch immer ein sehr unbefrie-
digendes Bild: Fir oxidische Schnellbriiter-Brennstdbe wurden
unter realistischen Fabrikations— und Einsatzbedingungen
Wdrmedurchgangszahlen zwischen h = 0.5 W/cmzdegund h =1.5
w/cmzdeg gemessen, woraus sich bei einem Stabdurchmesser von
5,2 mm und einer Belastung von 500 W/cm Temperaturspriinge
zwischen 600°C und 200°C errechnen lassen. Dabei ist es nur
in seltenen Fdllen moglich, bei vergleichbaren Untersuchungen
beobachtete Diskrepanzen mit den fiir die Versuchsbedingungen
und die beteiligten Materialien charakteristischen Parametern
zu korrelieren. Das liegt einmal daran, daB die fir das
Verstdndnis des Wiarmeilibergangsmechanismus entwickelten
Modelle noch unvollkommen sind. Zum anderen wurden die Ver-
suchsbedingungen hdufig nicht genau genug charakterisiert und
wichtige KenngrdSen (wie z.B. Rauhigkeitsparameter) nicht
gemessen oder nicht mitgeteilt. Dies erschwert natlrlich
nachtradgliche Versuche einer Deutung vorliegender Befunde.

2. Untersuchungsmethoden

2.1. Ohne Bestrahlung

Physikalisch orientierte Untersuchungen iiber den EinfluB der
verschiedenen den Wdarmeilibergang zwischen zwei in Kontakt
befindlichen Materialien bestimmenden Faktoren werden vorzugs-—
weise in Versuchsanordnungen mit ebener Geometrie ausgefiihrt.
Hier liegen flache Proben aus den interessierenden Stoffen
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auf— oder nebeneinander, und man miBlt die von einer zur
anderen Probe ibertragene Warmemenge und den resultierenden
Temperatursprung, wobei man die Oberfldchenbeschaffenheit

der Priiflinge, den Anprefdruck und die Filllgaszusammensetzung
variieren kann.

Weniger klar iliberschaubar, aber praxisndher sind Versuche an
zylindrischen Proben mit radialem WdrmefluB. Hier dient ein
zentrales Heizelement als Warmequelle. Bei kleinen Priifkor-
pern mit realistischen Brennstababmessungen ist es experi-
mentell etwas problematisch, die wahre Brennstoffoberflidchen-
temperatur zu ermitteln. Auf Vorteile, die die zylindrische
gegeniber der radialen Geometrie bietet, haben J.Arrighi et
al / 1_7 hingewiesen. Bei Versuchen ohne Bestrahlung wird
natlirlich der Effekt der Oberfliachenveranderungen wahrend
des Abbrandes (z.B. durch Spaltprodukt-Korrosion) nicht
erfaRt.

2.2. Mit Bestrahlung

Unter Bestrahlung ist es wiederum sehr schwierig, die Ver-~
suchsbedingungen dgenau zu kontrollieren. Hier setzt man bei
den meisten Warmedurchgangs-Bestimmungen die Kenntnis der
Warmequellenverteilung Uber den Stabquerschnitt und der
Wdarmeleitfdhigkeit des Brennstoffs in allen Stabzonen voraus.
Die Temperaturverteilung iiber den Stabquerschnitt wird aus
dem Radius der aufgeschmolzenen Zone, aus der KorngrdBenver-
teilung oder direkt mittels Thermoelementen in verschiedenen
radialen Positionen bestimmt. In gewissen Fdllen kann man
auch mit instationdren Verfahren den thermischen Widerstand
im Spalt direkt im Reaktor messen / 2, 3 7.

3. Diskussion der EinfluBgrdBen

3.17. Ubersicht

Bei groflen Fabrikationsspalten und zu Beginn des Reaktorein-
satzes erfolgt der Warmelibergang zwischen Brennstoff und
Hiille im wesentlichen iiber die Gasphase. Dieser Fall des
"offenen Spaltes" beherrscht man theoretisch (s.Beitrag XXI).
Abhdngig von den Auslegungsbedingungen kann sich der Spalt
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schon nach kurzer Bestrahlungszeit als Folge der thermischen
Ausdehnung schlieBen und der Brennstoff gegen die Hiille
driicken. Dieser Effekt kann sich nach ldangerem Abbrand wegen
des Brennstoffschwellens noch verstdrken. Der Warmeaustausch
erfolgt dann zu einem Teil i{iber Kontaktstellen (deren Summe
nach Robertson et al / 4 / in typischen Fdllen nur etwa ein
Hundertstel der gesamten makroskopischen Kontaktfldche aus-—-
macht), zum anderen iiber das Fillgas.

In einer vereinfachten Behandlung des Problems (z.B. von Ross
und Stoute /5_7) werden die beiden Ubertragungsmechanismen
als unabhingig voneinander angesehen. Die totale Ubergangs-—
zahl ergibt sich dann als Summe der Beitrdge iUber die Flill-
gasphase und die Kontakte. Die Theorien von Cetinkale und
Fishenden / 6_7 und von Fenesh und Rohsenow / 7_/ beriicksich-
tigen auch die Wechselwirkung zwischen den beiden Prozessen,
sie flihren aber auf unhandlichere Endformeln.

Die fiir die Berechnung der Warmedurchgangszahl im XKontaktfall
benttigten GroBen sind

- Hirte und Wirmeleitfihigkeiten von Hiille und Brennstoff,

—~ die Warmeleitfdhigkeit des Filillgases,

~ der Anprefdruck,
- Parameter, die die Oberflachenstruktur der sich beriihrenden

Materialien charakterisieren.

Wdhrend des Reaktoreinsatzes eines Brennstabes werden sich
alle diese GroBen in schwer kontrollierbarer Weise verdndern,
wodurch genaue Vorhersagen nahezu unmdglich werden.

Im folgenden wird die Wirkung verschiedener EinfluBgrdSen

auf den Wdrmeiibergang Brennstoff-Hlille besprochen. Die vorge-
nommene Unterteilung hat dabei eher formalen Charakter, da die
einzelnen Effekte im allgemeinen natilirlich nicht unabhdngig

voneinander auftreten.

3.2. Spaltweite

Die Weite des Fabrikationsspaltes bestimmt zusammen mit ande-
ren GroBen die Weite des "heiBen" Spaltes bzw., im Kontakt-
fall, den Anéreﬁdruck, Sie beeinfluBt also innerhalb gewisser
Grenzen den Wirmedurchgang im Betriebszustand.
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Einen typischen Zusammenhang zwischen Fabrikationsspaltweite
und in~-pile gemessener Warmedurchgangszahl zeigt Fig.1l.
Danach bleibt bei den angegebenen Versuchsbedingungen ober-
halb eines Wertes von p = 0,015 filir das Verhdltnis Fabrika-
tionsspalt zu Probendurchmesser die Warmedurchgangszahl nahe-
zu konstant, wdhrend sie bei niedrigeren p-Werten schnell
ansteigt. Dieses Ergebnis ist auch numerisch konsistent mit
den Resultaten von Simulationsversuchen in zylindrischer
Brennstabgeometrie von Anthony et al 178_7, Fig.2. Baily et
al Zf9_7 beobachteten bei In-pile-Messungen an Schnellbriiter-
Brennstdben nach mehreren Tagen Bestrahlungsdauer ein dhn-
liches Verhalten (Kurve 2 in Fig.3).

Offenbar bleibt bei niederen Abbrdnden der Spalt oberhalb

P = 0,01 bis p = 0,015 (das sind bei Stdben von 6 mm Durch-
messer etwa 60 bis 90/u diametrale Fabrikationsspaltweite)
offen, wahrend darunter schon nach kurzer Verweilzeit im
Reaktor der Brennstoff die Hiille beriihrt. Diese Vermutung
wird durch Ergebnisse der Untersuchungen von Mikailoff et

al /[ 10_/ an Schnellbriiterbrennstédben gestiitzt, die nach
mehreren Tagen Bestrahlung bei unterschiedlichen Fabrikations-
spalten zwischen 10/u und 100/u in allen Fdllen nahezu
identische Nachbestrahlungs-Spaltweiten maBen. Bei der
Dounreay-Bestrahlung DD1 / 11_/, die im Institut flr Trans-
urane analysiert wurde, stellte man an drei Stdben unter-
schiedlicher Schmierdichte fest, daB der Spalt in jedem Fall
nach 4000 Mwd/t Abbrand geschlossen war. '

Die beschriebenen Ergebnisse wurden bei Stableistungen von
300 bis 500 W/ém gewonnen. Bei hSheren Belastungen tritt
wegen der durch die hdhere Temperatur bedingte stdrkere
thermische Ausdehnung der Kontaktfall auch bei Kurzzeitbe-
strahlungen um 100 h schon bei h&heren Fabrikationsspaltwei-—
ten auf, wie Versuche von Lawrence et al / 12 / mit Schnell-
briiterstdben unterschiedlicher Gasfiillung bei Stableistungen
von 1000 W/cm zeigten (Fig.4).
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3.3. Kontaktdruck

Die Warmedurchgangszahl nimmt mit steigendem Anpreldruck zu;
es besteht jedoch nicht v6llige XKlarheit dariiber, nach wel-
chem Gesetz und von welchen Faktoren diese Abhdngigkeit be-
einfluBt wird.

Bei Festkorperkontakt ist die Warmedurchgangszahl proportio-
nal der Flichendichte n und dem mittleren Radius a der
Berilhrungsstellen / 20 _/:

h

2 na Arn’ (2)
A.1 + /12 (3)

wobei sich AL

aus den Warmeleitfdhigkeiten der sich berilihrenden Materialien
errechnet. Weiterhin 188t sich zeigen, daf der Xontaktdruck P
und die Mikrohdrte H (des weicheren Materials) iiber Gesamt-
zahl und Fldche der Beriihrungsstellen miteinander verkniipft
sind: ~ 5

P=)7H.N.a.n (4)
(Fiir den Anpassungsfaktor 7 wurde experimentell 0,6 gefun-—
den). Xombiniert man (2) und (3), so folgt fiir

}Lm.P
a = const. h > —¢ (5a)
bzw. n = const. h = A m) i (5b)

Demnach wird die Druckabhdngigkeit von h dadurch bestimmt,
daB entweder, bei konstanter Fldche der Einzelkontakte, ihre
Zahl variiert (Fall 5a) oder daB, bei konstantem n, eine
Verformung der Kontaktspitzen, also eine Anderung von a,
eintritt (Fall 5b). Im Realfall wird beides vorkommen, doch
wird sich bei niederen Drucken vorzugsweise die Kontaktzahl
vergrofern, was eine lineare Druckabhdngigkeit von h zur Fol-
ge hat, wdhrend bei htheren Drucken die Kontaktspitzen defor-
miert werden und die Warmedurchgangszahl dann mit VPE‘an—
wachsen sollte.

In der Tat beobachtete Dean / 13 / bei Simulationsversuchen
mit UOQ—Zircaloy—Kombinationen (18 bis 48 kp/cm2 AnpreBdruck,
Oberflichen-Rauhtiefe zwischen 0,3 und 1,3.10—4cm, Xontakt-
fldchen~Temperaturen zwischen 200°C und 2850C) stets einen



-205-

linearen Zusammenhang zwischen h und P, wobei die Nullkom-
ponente (h bei P = 0) durch Fiillgasdruck und -~zusammensetzung
und die Rauhigkeit der Beriihrungsflichen bestimmt wurde
(s.Fig.S). Ross und Stoute / 5 / fanden in Laborveérsuchen mit
UO,~Zircaloy-Paaren zwischen 50 und 550 kp/cm2 (bei Ober-
flachenrauhigkeiten zwischen 0,2 und 3,5.10_4 cm und Kontakt-
flachentemperaturen von 200 bis 35000) ebenfalls in den
meisten untersuchten Fdllen eine lineare Abhdngigkeit der
Warmedurchgangszahl vom Druck (Fig.6).

Fiir die Berechnung von h bei hdheren Driicken empfiehlt Dean
/[ 13_7 die Anwendung des P-Gesetzes. Die Theorie von Cetin—
kale und Fishenden / 6_/ sagt dagegen iliber weite Druckberei-
che hinweg Warmedurchgangszahlen voraus, die anndhernd mit
P4/3 ansteigen. Wenn der Wirmeaustausch ausschlieBlich iiber
Festkorperkontake erfolgt, ergibt sich h nach Cetinkale und
Fishenden (in der von Cohen et al / 14_/ benutzten expliziten
Schreibweise) zu

P
h = Am '\/; (5)
Yo ° arctg (\/g'- 1)

Hier ist Am durch G1.3 definiert.re bezeichnet den halben
mittleren Abstand zwischen den Kontaktstellen. Nach (5) wird
h fiir sehr hohe Drucke, also wenn P in die GrdB8enordnung der
Mikrohdrte des weicheren Kontaktmaterials kommt, stark an-
steigen. Dies ist tatsdchlich bei In-Pile-Versuchen von

Cohen et al / 14_7 mit stahlumhiillten UO,-Elementen bei
berechneten AnpreRdrucken um 2000 kp/cm2 beobachtet worden
(Fig.7). In unsystematischer Weise fanden auch Ross und
Stoute bei Simulationsversuchen mit UOQ—Zirkaloy—Kombinationen
einen ungewdShnlich steilen Anstieg von h mit P ab 400 kp/cm2
unter Vakuum:/ 5_£.

Mehrere Beobachter stellen fest, daBl die Druckabhdngigkeit
von h bei glatten Oberfldchen stdrker ausgeprdgt ist als bei
rauhen Oberflichen im Xontakt / 4, 13, 18, 20_/.

Die Fiillgaskomponente der Wdarmedurchgangszahl flir den Kon-
taktfall sollte nach Uberlegungen von Robertson et al / 4/
in erster Ndherung unabhdngig vom Anprefdruck sein.
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3.4. Filllgas

Der WarmefluB, der bei Festkdrperkontakt durch Wdarmeleitung
Uber das den Raum zwischen den Kontaktstellen fiillende Gas
libertragen wird, ist umso groBer, je hher unter sonst
gleichen Bedingungen die Wdrmeleitfahigkeit des Filillgases und
je kleiner die wirksame Weite J des Gasraumes ist. Zur
Berechnung der Wdarmedurchgangszahl iiber die Gasphase mufB

um die Temperatursprungdistanz f erweitert werden, die fir
jede Xombination Festkorper-Gas-Festkérper einen spezifischen
Wert hat und mit dem Gasdruck und der Temperatur variiert.

Es gilt also A

- g
ig= TFwT (6)

Bei Warmeilibergangsexperimenten an UOzaZirCalcywmaBen Ross und
Stoute / 5_7 bei 1 kp/cm2 Fiillgasdruck und 200°¢c bis 300°C
Oberflachentemperatur die folgenden f-Werte:

1073 em  in He
5.10_4 cm in Ar
1.100% em  in kv

< 1.10% em in  Xe

Nach dem Gesagten wird im Kontaktfall der Austausch des Fiill-
gases unter sonst gleichen Bedingungen den Wert von h um
weniger, als das Verhdltnis der Gasleitfdhigkeiten angibt,
beeinflussen. Dies wurde in mehreren Untersuchungen bestatigt.

Ross und Stoute / 5_7 fanden, daB der EinfluB des Fiillgases
mit steigendem Anpregdruck immer geringer wird, in Uberein-
stimmung mit den obigen Uberlegungen.

Horn / 15_/ studierte den Einfluf einer Anderung des Xe/He-
Verhdltnisses im Filllgas auf die Temperaturverteilung und
beobachtete die in Fig.8 dargestellten Anderungen, die im
praktisch interessierenden Bereich relativ unbedeutend sind.

G.Mestdagh et al Z~15;7 behaupten, daB bei der Verwendung
nichtentgaster Proben die Art der Gasfiillung auf die Warme-
iibertragung fast ohne EinfluB ist, da die Leitfdhigkeit des
warmelibertragenden Mediums im wesentlichen durch den Anteil
desorbierter Restgase bestimmt wird, die beim ersten Aufhei-
zen im Reaktor aus dem Brennstoff freigesetzt werden.
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3.5. Oberfldachenbeschaffenheit

Man kann nach Ascoli und Germagnoli / 17_/ den schwer meBba-
ren mittleren Radius a der Kontaktspitzen mit der mittleren
Glattungstiefe*) R =1ig(R12 + RQQ? der sich beriihrenden
Oberfldchen in Verbindung bringen:

a = aO’Y;? | (7)

wobei a wm 1 cm'/2 liegen sollte. Ross und Stoute /5 7
konnten diesen Zusammenhang bestdtigen, sie ermittelten je-
doch mit U02

unter Vakuum und bei Drucke? zwischen 50 und 500 kp/cm
1/2

-Zircaloy-Paaren unterschiedlicher Rauhigkeit
2

einen Wert von a,~ 0,5 cm

Von Kiss / 18_7/ stellte bei der Analyse von MeBdaten iiber den
WarmefluB durch Metall-Metall-Kontakt fest, daB in der den
Gleichungen (4) analogen Beziehung

ho~ (2)°

der Exponent n von der Oberflachenbearbéitung der Kontakt-
partner abhéngt.zEr errechnete fiir Stahl-Stahl-Kontakte bei
1,5 kp/'cm2 AnpreBdruck n-Werte zwischen 1 (fiir sehr glatte)
und 0,3 (fiir gratige) Oberflichen.

Die wirksame Weite J des Gasspaltes im Kontaktfall ist
nach Cetinkale und Fishenden / 6_/ gemds

S = c (R, + Rz)

mit den Gliattungstiefen der Kontaktfldchen 1 und 2 verkniipft.
Wéhrend nach /6 / ¢ = 1,2 sein sollte, fanden Ross und
Stoute /5 / Fur UO,~Zircaloy-Kontakte c-Werte zwischen 1,5
(flir hohe Drucke um 500 kp/cmg) und 2,5 (flir niedere Drucke).
Sie deuteten diese Abweichungen mit dem - von der Theorie
nicht erfaBten - EinfluB der Oberfléchenwelligkeit.

*)Beim Vergleich der Arbeiten verschiedener Autoren ist die
Definition des RauhigkeitsmaBes zu beachten: Cetinkale und
Fishenden /6 7, Dean / 13_7 und von XKiss / 18 7 rechnen
mit der RauhtTefe (peak-to-trough-roughness) B8, die sich
von der z.B. von Ross und Stoute / 5 / und von Robertson et
al /4 7 verwendeten Gldttungstiefe (arithmetic mean rough-
ness) R etwa um den Faktor 2 unterscheidet (B = 2 R).
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Auch von Xiss / 18 / fand fir verschiedenartig oberflichen-
bearbeitete Kontaktfldchen ¢ = 1,2; nur im Fall von gratig

gedrehten und gekerbten Oberflichen erniedrigte sich ¢ auf

006.

3.6« Temperaturverteilung im Brennstoff

Von Kiss / 18 7 fand in Laborversuchen mit Metall-Metall-
Kontakten zwischen 50° und 100°C keinen merklichen Einflus
der Temperatur auf die Warmedurchgangszahl. Ross und Stoute
Z_B_7 malen h-Werte an U02—Zircaloy-Paaren unter Vakuum,
Argon und Helium zwischen \;10000 und ~'3SOOC. Auch sie
fanden keinen eindeutigen Zusammenhang zwischen Temperatur
und Warmedurchgangszahl. Bei noch htheren Temperaturen sollte
Jedoch wegen der Verminderung der Hdrte der Metalloberfldche
eine ErhShung von h eintreten.

Eine Erhohung der Warmedurchgangszahl mit der Stableistung
wurde sowohl in Simulationsexperimenten mit Zylindergeometrie
178_7 als auch bei In-Pile-Messungen an UO2—Zircaloy-Stében
/197 und an stahlumhiillten Schnellbriiter-Mischoxidstédben
gemessen, doch wird dieser Effekt im wesentlichen wohl auf
der VergroBerung des Kontaktdruckes durch thermische Ausdeh-
nung des Brennstoffes beruhen.

Von W.E.Baily et al / 9 / stammen folgende Werte, die in-pile
an Mischoxid-Brennstdben gemessen wurden:

-~ bei 250 W/cm
- bei 655 W/cm

n = 0,376 W/cm2dy
h 0,655 W/cmzdy

1]

3.7. Bestrahlungsdauer

Bain /7 19_7 hat bei Bestrahlungen von UO,-Zircaloy-Stében
iiber Zeitrdume von 10 h bis zu 2 Monaten keine merkliche
Anderung der Warmdurchgangszahl beobachtet, in Ubereinstim-~
mung mit Uberlegungen von Robertsomn et al /4 7.

Dagegen fanden J.Arrighi et al / 1_/ an UC-SAP-Bremnstében
einen deutlichen Anstieg der Warmedurchgangszahl schon nach
kurzen Bestrahlungszeiten (Fig.9), und W.E.Baily et al / 9 /
extrapolierten ihre an Schnellbriiter-Brennstoff (Mischoxid-



-209-

Stahl) gemachten Beobachtungen auf hohe Abbrinde (Fig.3).
Demnach wird sich nach einer anfangs schnellen Vergr&Berung
von h bei Abbrdnden um 50.000 MW4/t ein Wert von h = 1 W/bm2
deg einstellen, der von der Ausgangsspaltweite weitgehend
unabhdngig ist.

Wegen der Komplexitdt der bei ldngeren Bestrahlungen ablau-
fenden Vorgdnge (Brennstoffschwellen, RiBbildungen, Xorrosion,
Spaltproduktanreicherung, Anderung der elastischen Eigen-
schaften, Anderung der Fiilllgaszusammensetzung) ist es sehr
schwierig, eine klare Aussage Uber den EinfluB der Bestrah-
lungsdauer auf den Warmedurchgang im Spalt zu machen. Hier
ist noch ein weites Feld filir Experimentatoren.

4. Gebrauchsgleichungen

Boeschoten und van der Held /20_/ haben fiir grobe Absch&t-
zungen der Wdarmedurchgangszahl die Beziehung

p A
n, = 350 /‘\],nﬁ+———f"-—-——15 —= (8)

(b, in W/cm2.deg, A in W/cm.deg )

empfohlen, die als Versuchsparameter nur die Hirte H (des
weicheren Materials), den Anprefdruck P und die Warmeleit-—
fahigkeiten A m und Ag der Kontaktmaterialien und des Fiill-
gases enthdlt. Man kann (8) verfeinern, indem man

P A
t 7795 L 107
setzt, wobei nach Ross und Stoute /5._/, X iiber

k= (aoyri\)—1

mit der Glattungstiefe R verkniipft ist, also

h, = Mn-® ) (8b)
% *VR - H 15 - 107%
Beziehung (8) wurde durch Messung der Warmedurchgangszahl
zwischen sehr fein bearbeiteten Metall-Metall-Kontakten bei
Drucken unterhalb 10 kp/cm2 und Temperaturen bis 100°C besti-

tigt /18 _/.
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Ross und Stoute / 5_/ und, ihnen folgend, Robertson et al /4 7
verwvenden einen Ausdruck der Form

Ap P ;Ag :
a, (R . H * C(R1+Ré)+f (9)

ht =
wobei gegeniiber (8b) der Term fiir den Warmeaustausch durch
die Gasphase gemdB den Uberlegungen von Cetinkale und Fishen-
den /[ 6_7/ geschrieben wurde.

Mit a, = 0,5 cm1/2 und ¢ = 2,5 (auBer bei sehr hohen Drucken,
wo ¢ = 1,5 wurde) konnten sie damit die Mehrzahl der an U0,-
Zircaloy-Paaren gemessenen Warmedurchgangszahlen mit den
Versuchsparametern verkniipfen.

In Fig.10 sind die von Ross und Stoute / 5_7 bei verschiedenen
Oberfldachenravhigkeiten in Vakuum, Helium und einem schweren
Edelgas gemessenen Warmedurchgangszahlen als Funktion des
Druckes schematisch dargestellt.

Diese Ergebnisse decken sich im wesentlichen (vgl.Fig.5) mit
den Befunden von Dean Z—13;7, der bei niedereren Kontakt-
drucken (zwischen 18 und 50 kp/cm2) die Wdrmedurchgangszahl
zwischen UO2 und Zircaloy unter Argon gemessen hat. Dean Zf13;7
beschreibt seine Ergebnisse mit

h =28o§ Ap (1

t 1

wobeil 11 und 1, die Wellenlingen der Oberflichenwelligkeiten

der beiden Xontaktfldchen bezeichnen.

Die von Cetinkale und Fishenden / 6_/ abgeleitete Beziehung
flir die Warmedurchgangszahl ist in ihrer allgemeinsten Form
unpraktisch zu handhaben. Sie filihrt im Fall, daB der Gasan~-
teil klein ist gegeniiber dem durch Festkorperkontake iber-
tragenen Anteil des gesamten Ubertragenen Warmeflusses auf
eine Beziehung dhnlich wie G1.(9).
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5. Zusammenfassung

Die obigen Betrachtungen fiihren zu dem SchluB, daB es keine
zuverldssige allgemeingililtige Beziehung gibt, die die Wirme-
durchgangszahl zwischen Hiille und Brenustoff aus den Ver-
suchsparametern (wie Druck, Hirte, Oberf1achenbescha££enheit,
Temperatur, Anfangsspaltbreite, Hilillgas-Wdarmeleitfdhigkeit,
Abbrand und Stableistung) streng zu berechnen gestattet. Alle
Experimentatoren geben an, daB die von ihnen verwendeten
Formeln nur mit Einschridnkungen gelten und daB die berechneten
h-Werte mit groBen Unsicherheiten behaftet sind.

Am ehesten scheint G1.(9) zur Berechnung der Warmedurchgangs-
zahl zwischen Hiille und Brennstoff geeignet zu sein, obwohl
auch hiermit, nach Ross und Stoute 1_5_7 nicht alle Versuchs-
ergebnisse erklirt werden konnten.

Warmedurchgangszahlen fiir realistische Schnellbriiterstdbe
scheinen bei h = ( 1 + 0,5 ) W/cm.OC zu liegen, wobei die
angegebene Variationsbreite Unsicherheiten in der Brennstoff-
temperatur bis zu + 200°C zur Folge hat. Bei genauer Kenntnis
der EinfluBgrotBen kann diese Unsicherheit durch eine Beziehung
der Art von Gl.(9) verkleinert werden.
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Wirmedurchgangszahl,  W/cmé.deg

Warmedurchgangszahl, W/ca2deg:

~214-

Brenastoff" + 00,

Hille : Rostfreier Stahl (304 S.S.)
Fillgas : He, Ar, HZO

Hilltemp, (innen) : 50 - 375°%

Stableistung 2 215 - 590 W/ea

Abbrand : bis 6000 MWa/T
Pellet-Durchmesser : 0,8 bis 2,5 cam

Berechret aus Nachbestrahl beobachtungen mit
Wirmeleitfdhigkeitsdaten von Kingery und der Amnzhme,
daB gerichtetes Kornwachstum bei 1700°C una Stengel-

kristallwachstum bei 2750°C einsetszt.

(=]

D)

[3,]
g
[~

0.01 0,02 0.03

p = Fabrikationsspaltweite (diametral)
Pellet - Durchmesser

Fig.1 Abhingigkeit der unter Bestrahlung gemessenen Wirme-
durchgangszahl von der Fabrikationsspaltweite.
(nach Cohen, Lustman und Eichenberg /[ 1k 7).

[
[
(=]

(=]
°
(3,

Zylindergeometrie mit Zentralheizer /12-5 A
15 — Brennstoff 90, /
Pellet - Durchmesser : 1,14 ca
Hiille wassergekiihlt
100 &
62,5 m \ S/
262
__/ /

/ / 225 m

Pulver mit 86% der th, Dichte
1000 1500 2000

Zentraltemperatur, T OC

Fig.2 EinfluB der Zentraltemperatur bei Simulationsversuchen
auf die Wirmedurchgangszahl zwischen Brennstoff und Hiille
bei verschiedenen Fabrikationsspaltweiten.

(nach Anthony et al. / 8_7).
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Wirmedurchgangszahl ,
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Wérmedurchgangszahl,

~215-

o (3) T ~ 50.000 M¥&/t
Lo — RS ——e
\\ \ {2) Bestrahlungszeit ~ 7 Tage
> — .
\ [ — —_—
" \
Numu
In-Pile Daten aus Nachbestrahlungsanalysem \
0.1 I~ an Mischoxidstiben mit Stahlhiille -
50 100 150 200 250
Spaltbreite, u
Fig.3 EinfluBR der Bestrahlungsdauer auf die Warmedurchgangs-
zahl in Schnellbriiter~Brennstében.
(nach Baily et al. / 9/ )
5.0 [
In-Pile Experimente
Brennstoff s (U°.75Pu°.25)01.96
95% Dichte, gesintert
2 5 \ - Hiille s S8 304 L (Rostfr. Stahl)
* Stableistung s 750 bis 1000 W/em
Bestrahlungsdauer : 10h bis 100
Fiillgase He
He + 40% Xe — .
o S
9 . \\\\
0.5 \\

10

Fige4 EinfluB der Spaltweite auf den Wirmeiibergang in Schnell-

150

Spaltweite,

N

briiter-Stiben bei verschiedenen Gasfiillungen
(nach Lawrence et al, / 127 )
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I
2,0 Argon - Atmosphire, 760 Torr [
Simulationsversuche,
ebene Geometrie /
Oberflichentemperaturen 205 bis 288% / : /
1,5 | Wirsefiua 90-180 Wen? / /
(0,37 1 5 1.12 ) //
1.0 (0.75m 5 1,35 m) ) -
L
(2,754 ; 1.358)
(3.75 4 ; 1,15 a)
0.5 (3.60 0 3 1,50 p)
In den Klammers ist die mittlere Rauhtiefe der UOZ- und
der Zircaloy-2-Oberflichen angegebem
]
[
|
40

10 20 30
Anpressdruck, kp/cm2

Fig.5 Die Wdrmedurchgangszahl zwischen UO, und Zircaloy-2 als
Funktion des AnpreBdrucks fiir verschiedene Rauhigkeits-
kombinationen. (nach Dean / 13/ )

!

Simulati + ebene Geometrie
Brennstof?f : ‘002
Hiille : Zircaley Vakuun
1.5
(©.25 2 ; 0,5m)
220%
1.0 v
(1.58 n 3 0,97 m)
0.5 350%
% ns L7 /
%%

200 v 400 600
Anpressdruck, kp/cm2

Fig.6 Einfluf des Kontaktdruckes auf die Wirmedurchgangszahl bei
unterschiedlicher Oberflichenrauhigkeit.
(nach Robertson et al. / 4_/7 )
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Wirmedurchgangszahl ,

Erniedrigung der Warmedurchgangszahl in % bezogen auf He

|
In-Pile - Experiment
Brennstof?f H BOZ s+ 95% th, D,
Hille : Stehl 304 L Kr + 3Xe - Atmosphiire
Fabrikationsspiltweite: null 10 at
Bestrahlungsdauer : 30 Tage
Boz-Zntrultelporatnr : < 200%
10 7
1. An!ahgyn
/
1 /
y
1000 2000
Anpressdruck, kp/cm2
Fig.7 Abhéngigkeit der Wirmedurchgangszahl vom Kontaktdruck.
(nach Cohen et al., / 14_/ )
In-Pile - Experimente
Brennstoff : (00.75 P“0.25)°1.96
95% dicht
0 - Hiille : Stahl 304 L
Stableistung : 750 bis 1000 W/cm
Beatrzhlungsdauer : 10h bis 100h
30 / ”
2 ,7(52 i 5 S Ey

20 40

% Xe in He

Fig.8 Die relative Anderung der Wirmedurchgangszahl in Schnell-
briiter-Brennstidben mit Xe-He-Fiillgas unterschiedlicher
Zusammensetzung. (nach Horn [15_7 )
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Kapsel 1

/

/

/

"
/

3=
@ /
©
o ) / Kapseln 2 und 3
3
<
'._c'. / / In-Pile Experimente
& 0.5 L Brennstoff: UC
2 ',—”,,—”"" Hille  : SAP
o]
=]
=
S
<
=]
B
c
e
=

200

Bestrahlungsdauer in Stunden

300

400

Figs9 Die Abhingigkeit der Wdarmedurchgangszahl zwischen
UC und SAP von der Bestrahlungsdauer.
(nach Arrighi et al., /17 )

Glittungstiefe O,k bis 0,8 n

AN

Glattungstiefe

1,0 bis 1,5 a

Glittungatiefe 1,8 bis 2,5

W/cn?.deg

<
"

—

Wérmedurchgangszahl
N
\ \\;\
\ :
\
\\ A\
\
)
Ly
\
AN

200 400

200

Anpressdruck, kp/cm2

Fig.10 Der Einfluf des Fillgases auf die Wirmedurchgangszahl

bei verschieden Anprefdrucken. (Simulationsexperimente
-Zircaloy nach Robertson et al. / 4_7 )

mit UO2
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XXIII. Geometrische Erfassung der Oberflichenprofile und Modelle zum
Wiarmedurchgang durch den Kontakt Brennstoff=Hille

‘von
R. Godesar
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1. Geometrische Erfassung der Oberflichenprofile

Die Oberflidchenprofile konren als eine Uberlagerung von Welligkeiten, d.h,
langwellige Unebenheiten und Rauhigkeiten, d.h. relativ kurzwellige Uneben-
heiten, aufgefaﬁt werden. Dabei werden Unebenheiten mit groBeren Wellen=-
lingen als 0,76 mm 3/100" als Welligkeiten bezeichnet. Die Trennung beider
Anteile erfolgt mit dem Wellenfilter, bzw. "Cut-off", MeBtechniken und
Apparaturen sind in 171;7 beschrieben. Die nach einer Filterung mit einem
Wellenfilter ﬁbrig bieibende Rauhigkelt wird durch folgende Definitionen

erfaBt zf?{;7.

1.1 Maximale Rauntiefe R
‘max

Abstand zwischen zwel Parallelen, eine davon iber die hochsten Profil-
spitzen, die andere durch die tiefsten Profilrillen gezogen. Die
Welligkeit W ist durch den Cutoff ausgefiltert.

1 _ — — — ~— — ——  Bezugsprofil

Istprofil

R
max
L —_—— — —  @rundprofil

YA

—_—— A —— —— — — — — — Bezugsprofil
V\ AA /] /\/\] 1 5 x Mittlere Linie
W VV V LA I
: \/ A A

y (xX) = Rauhigkeitsprofil bezliglich der mittleren Linie, die durch

folgende Gleichung definiert ist
L
fy(x)dx=o (1)
0

= die betrachtete MeBstrecke des Rauhigkeitsprofils.
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1.3 Arithmetischer Mittenrauhwert R

Arithmetischer Mittelwert der absoluten Betridge der Abstidnde y des
Rauhigkeltsprofils von der mittleren Linie innerhalb der MeBstrecke L.

L
[/y/dx (2)
0

s Lo

Ra =

1.4 Geometrischer Mittenrauhwert R

Wurzel aus dem Mittelwert der Quadrate der Abstinde des Rauhigkeits-
profils von der mittleren Linie

Ry (3)
1.5 G@Glattungstiefe _Rp
Mittlerer Abstand des Bezugsprofils vom Istprofil
L
R =% [ hax ()
p L
0

2. Modelle zum Wiarmedurchgang durch den Kontakt Bremnstoff-Hiille

Die Erfassung der Oberflichenprofile ist besonders wichtig flir die Berech=-
nung des Wirmedurchgangs durch die Kontaktfliche zweler sich berilhrender
Festkorper, insbesondere von Brennstoff und Hiille eines Brennstabes, Im
folgenden solleén die bekamntesten Arbeiten auf diesem Geblet kurz darge=
stellt werden.

2.1 Modell von Cetinkale und Fishenden

Die Autoren haben die Einschniirung der WHrmestromlinien an einem mikros-
kopischen Kontakt mittels der Relaxatlonsmethode berechnet, unter Be=-
riicksichtigung eines leitenden Mediums in den Wéllent‘eiiern. Sie er=-
mittelten den Warmedurchgangskoeffizient hc zZUu
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P,
k 2
hf 7\s ( H )
h, =7+ o 172 Y 172 (5
Y (wy4w,) aretgd (=~ ) (l1=-=——) -1
12 P n &
c
wobel
Ao = Widrmeleitfédhigkeit des Mediums zwischen den Kontakten
A, =2 N )\.2/ ()\1+)‘.2) mittlere Wirmeleitfdhigkeit Ger beiden
Festkorper mit den Wiarmeleitfzhigkeiten >\l und )»» 5
pk = makroskopischer Festkorperdruck
H = Meyer-Hdrte des weicheren Materials

WisW, = Wellenlinge der Welligkeit der beiden FestkOrper

§ = € (8+8,) + L’l+ £, = effektiver Spalt zwischen den Fest-
korpern
By, 8, = Summe aus Welligkeit und maximaler Rauhtiefe beider

Ovberflichenprofile

1+ & = Akkomodationsldngen

£, Y, ? = empirische Konstanten

Die iterative Ldsung dieser transzendenten Gleichung ergab gute {ber-

einstimmung mit in Versuchen gemessenen Wiarmelibergangszahlen., Die drei

verwendeten Kgns’cahten £V und g wurden experimentell als material-
unabhingig ermittelt / 3 /.

Modell von Fenesh und Rohsenow

Die Autoren haben dasselbe Problem wie Cetinkale und Fishenden mathe-
matisch anders zu lGsen versucht und zwar durch die Losung der statio=-
ndren Wiarmeleitungsgleichung in verschiedenen Bereichen mit geeigneten

Randbedingungen., Sie kamen zu folgender Beziehung flr den Warmedurch-

gang im Kontakt
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§ .
2,1%-%4-1 2,4—?-+1 N
S ) + 1,1°€°£(€)*(

A
i
-g.— (1-52) (

+
h X anbhs Nt
" - PR
7\5 82 2,4-(-;—+1 2,43—-+1

(1-€°) | 1- . +

FRTR|TR %

Neue Symbole in dieser Gleichung bedeuten:
J = 81 + 82
£ = 2 = Einschniirfaktor

¢ = Radius des FestkOrperkontaktes
a = Radius der Kontaktzelle

f (€) = Einschniirfunktion

815 & =  Glittungstiefen

Fenech und Rohsenow fanden, daB die Berlicksichtigung der Warmequellen

in einem der Kontaktpartner keine nennenswerte Verbesserung des Wirme-
durchgangs ergibt. Ihr Verdienst ist es, eine Rekursionsformel entwickelt
zu haben, die es ermbglicht, Rauhigke iten verschiedener Wellenlingen zu
iUberlagern., Sorgfdltig durchgef{ihrte Messimgen: best8tigen ihre Theorie
sehr gut. Der Nachteil ihrer Methode ist, daB die Anzahl der Kontakt-
stellen graphisch aus den gezeichneten Oberfléchenprofilen ermittelt
werden mu8 / - 4_7.

Modell von Ross und Stoute

Die Autoren haben die Materialpaarung U02-Zirca.loy 2 eingehend unter-

sucht und die gemessenen Werte fiir den Wiarmedurchgang im Kontakt mit

einer Vereinfachten Theorie verglichen:

A }"s * Py

T
h = + (7
NN R A AR
Neue Symbole in dieser (leichung bedeuten:
R.© + R 1/2

R = ( 1 2 )

- 2
Rl,R2 = arithmetische Mittenraulwerte beider Oberflichen
c,a_ = empirische Konstanten

=) [+2,0E (6)
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Die Konstanten ¢ und a, sind den Messungen entnommen worden, Da sile
keinerlei universellen Charakter besitzen, hat obige Glelichung nur
beschrénkte Giilltigkeit /5 7.

Modell von Clausing und Chao

Die Autoren haben den Kontakitwiderstand in Vakuum ndher untersucht,
Sie verglichen die Einschniirung des Wdrmestromes an Mikrokontakten

A

P
h =2 el e S (8)
s T &H a a(xg)

mit der Einschniirung des Warmestromes durch die makroskopischen

Kontak tzonen

A
2,6, ]
he=F S B ETE) )
Neue Symbole in diesen Gleichungen bedeuten:

a_ = Radius eines Mikrokontaktes

a
. = —bi mikroskopische Einschniirung
s

be = Radius der makroskopischen Kontaktzone

bs = Radius einer Mikrokontaktzelle
E = empirischer Faktor, der die Abweichung vom idealen,
plastischen Verhalten berlicksichtigt
1/3
& = 1,285 ( pby/ Ed, )
Em = mittlerer Elastizitdtismodul der Festkbrper

4 £ = Gesamtkrimmung beider Oberflichen

g(y) = 1 - 1,40025+7+ 0,2950Ley% 0,05254°3°+ ...

Einschniirfaktor nach Ross, wobel y = x_, g

s
hs
Aus dem Verhdltnis ﬂ} geht hervor, da in den meisten Fédllen der

makroskoplsche W’a‘.rméwiderstand um 2 Grofenordnungen hther ist als
der mikroskopische, Einschridnkend ist Jjedoch zu bemerken, daB
Clausing und Chao diese Feststellung anhand von Experimenten trafen,
in denen jewells nur eine Kontaktzone existierte [ 6_7.
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Modell von Greerwood

Greenwood leitete her, daB der Warmeleitwiderstand einer Gruppe von
Mikrokontakten gleich ist der Parallelschaltung der Wiarmeleitwider-
stdnde dieser Kontakte plus einem Widerstand, der sich aus der GrdfSle
der Kontaktzone und nicht aus der Grofe oder Anzahl der Mikrokontakte

ergib'b [ 7_70

Ry= & ( —= + —) (10)
[ 2na 2«
v n n 1
mit o = T z s,
2 J=1 i
16 n i=1 ¥, 3
i3
Darin bedeuten:
RC = thermischer Widerstand
a = mittlerer Radius der Mikrokontakte
s = Abstand zwischen zwei Mikrokontakten
n = Anzahl Mikrokontakte in der Kontaktzone
o = Holm’scher Radius

Modell von Cooper und Yovanovitch

Die Autoren haben in ihrer hervorragenden Arbeit die Kontak tleite
fahigkeit im Vakuum im Hinblick auf die Entwicklung einer praktisch
amwendbaren Gleichung eingehend untersucht,

Unter der Ammahme, daf die Rauhigkeitsspitzen gauB verteilt sind
mit der Standardabweichung ¢, ergibt sich fiir die Berechnung der
Kontaktleitfdhigkeit im Vakuum folgende Beziehung

p,_ 0,985 A [tg0/
hy = LA () 2

mit /T26/ =ftg912 + 'tgege = mittlere Steigung des
Oberfldchenprofilpaares

g = \i 612 + 622 = mittlere Varianz des

Oberfliachenprofilpaares
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Der Vergleich dieser Theorie mit den in der Literatur vorhandenen
Versuchen, die die bendtigten Angaben beinhalten, zeigt, dafBl die

gemessenen Werte fiir den Wéirmeiibergang im Spalt zwischén dem 0,5~
und dem 1,0-fachen der berechneten liegen [ 8__7.
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1. Die/Wérmeleitféhigkeit oxidischer Brennstoffe
/

l.l.//Urandioxid

Oc

wihrend im Bereich zwischen Raumtemperatur und etwa l2o00
lie Wdrmeleitfdhigkeit von dichtem st&chiometrischem UO2
/ schon seit Jahren gut bekannt ist /17 , unterscheiden sich
die selbst von als verl&glich geltenden Autoren (z.B. /27 ,

/3,4, 57 ) angegebenen Hochtemperaturwerte erheblich.

Erst vor kurzem erbrachte eine gemeinschaftliche Untersuchung
in den U.S.A., das GE-Round Robin Program /6 7/, an dem sich
sieben qualifizierte Laboratorien beteiligten, eine gute
bereinstimmung der WirmeleitfZhigkeitsdaten, die auf ver-
schiedene Weise an einem 98 % dichten st&chiometrischen
Standard—UO2 bis 2500°C bestimmt wurden. Abweichungen zwischen
den Resultaten der verschiedenen Beitrdge liegen unterhalb

15 %.

Nach unseren Uberlegungen/ 7 / 148t sich der Hochtemperatur-
verlauf der Warmeleitfihigkeit von UO2 mit dem anomalen Ver-
‘halten der spezifischen Wdrme dieses Materials oberhalb etwa
1500 °C in Zusammenhang bringen. Danach ist die Warmeleit-

fahigkeit durch folgenden Ausdruck gegeben

_ 1
)\""‘—"—"‘A+Be (1 + F(T)) (1)

wobeli 6 = T fir T&To und 6 = To fir T;a'I'O
als gute Niherung von_  © = 3 (T4T) = 3 (T-T_) tgh(T-T )
Cy -
und F(T) = v = O die relative Abweichung der tats&dchlichen

spezifischen warXQ des Materials bel konstantem Volumen, C,

vom theoretisch erwarteten Dulong-Petit-Wert cvo(=18 kcal/mol degqg)
bezeichnen. TO ist die Temperatur, bei der die mittlere freie
Weglinge der Phononen gleich dem kleinsten Atomabstand im

Gitter ist.
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Die Wdarmeleitfdhigkeit wvon UO2 mit 2% Porositdt l1&B8t sich
im Bereich zwischen 600°C und 2500°C durch (1) beschreiben,

wenn A = lo.80 ; B = 0.0218;, To = 2050 sowie

F(T) = -4,61 1o 2 72 + 2,82 10" 1% o?

gesetzt werden (wobei T in ¢ und X in W/cm deg ausgedriickt
sind).

Die Abweichung der \(T)-Kurven vom erwarteten hyperbolischen
Verlauf oberhalb 1200°C wurde gelegentlich durch ein T3—
Glied berilicksichtigt, wobei man das Wirksamwerden eines
internenStrahlungsmechanismus voraussetzte. Auf dieser Basis
wurde durch Mittelung der Ergebnisse vieler Autoren die
folgende Beziehung filir die Wéarmeleitfdhigkeit von st&chio-

metrischem UO, und von (U  gPu_ ,)0, erhalten [87 :

2 .8
) , 2/3
X =(m552— +6.55 102 )1 -2 ) (2)

wobei P die Porositdt und T die Temperatur (in oK) bedeuten.

Der nach (2) berechnete Temperaturgang der Wirmeleitfihigkeit
stimmt bis etwa 2000°C gut mit den gemdB8 (1) ermittelten
Werten liberein. Bei h&heren Temperaturen liegen die nach (2)
ermittelten Daten tiefer (s.Fig.l).

Nach neueren Uberlegungen /97 ist der Widrmetransport durch
Strahlung im UO
gering.

2 auch bei hohen Temperaturen verschwindend

In Tab. I sind die Mittelwerte der Round-Robin-Messungen und
die davon nur geringfiigig abweichenden nach (1) berechneten

Warmeleitfdhigkeiten fiir 98 % und 95 % dichtes UO2 zusammen-—
gestellt, wobei fiir die Umrechnung von einer Dichte auf die

andere die bekannte Loebsche Koorekturformel A= Ao (l - 2,5P)
verwendet wurde ( M\oist dabei die Wirmeleitfihigkeit des
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theoretisch dichten Brennstoffs). Zum Vergleich sind die
mit (2) erhaltenen Werte aufgefiihrt.

1.2, Mischoxid
1.2.1. Allgemeine Bemerkungen

Mischoxidproben aus koprezipitiertem Ausgamsmaterial haben
im allgemeinen eine h&here Wdrmeleitf8higkeit als PriifkSrper,
die aus mechanisch gemischten Pulvern hergestelit wurden flo/ .
Es muf in diesem Zusammenhang darauf hingewiesen werden, das
fir Wdrmeleitungsmessungen an plutoniumhaltigen Proben meist
nur kleine Priiflinge zur Verfiligung stehen, und daB es sehr
schwierig ist, deren Homogenit#t in Bezug auf Zusammensetzung
und Dichteverteilung zu gewdhrleisten. Auch sind Analysen-
methoden, die bei derart kleinen Testmengen angewandt werden,
notwendigerweise ungenau. Im Hochtemperaturbereich kommt
erschwerend hinzu, daBf die in den meisten experimentellen
Anordnungen nicht gegebene Mdglichkeit, den Sauerstoffpartial-
druck iiber der Probe mit der Temperatur zu variieren, wdhrend
der Messung zu Anderungen der Probenzsammmensetzung fiihrt.
AuBerdem muf ein eventuelles Sintern des Probenkdrpers wihrend

der Messung in Betracht gezogen werden.
1.2.2, Stéchiometrieabhidngigkeit

Uber die Wdrmeleitf8higkeit der unbestrahlten Mischoxide

mit 15 bis 25 % Plutonium besteht fiir den Temperaturbereich
zwischen 20 °C und etwa 1500 °C weitgehende Einigkeit

(s. Gibby /11/ , Van Craeynest et al. /127, Serizawa et al.
/13/und schmidt et al./14/). Geringe Meinungsunterschiede
bezliglich der Stdchiometrieabhdngigkeit sind wohl auf Schwie-
rigkeiten bei der genauen Bestimmung des Sauerstoffgehaltes
zuriickfiihren. Alle Beobachter‘méssen jetzt bei einer festen
Témperatur an stdchiometrischem Material die hdchste Wirme-
leitfdhigkeit und stellén fiir Abweichungen nach der iber-
wie nach der unterst&chiometrischen Seite Wirmeleitfdhigkeits-

erniedrigungen fest.
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An unterstdchiometrischem Material , (Uo.BPuo.2)02~x’

mit 95 % Dichte 148t sich die Warmeleitfdhigkeit nach unseren

Beobachtungen als Funktion von Temperatur und Sauerstoff-
gehalt (ausgedriickt in x) wie folgt darstellen

X = L (1+F (T)) o (3)
A(x) + B®
wobei A(x) = l0.8 + 360 x ; B = 0.,0235 ;
_ -8 .2 -14 _4
F(T) = -2,74 lo T + 2,50 lo T,

8 ist wie oben definiert, jedoch variiert To mit der St&chio-
metrie gem&R To = 2050 - 5000 x.

Dieser Zusammenhang ist bis etwa 1700 °c experimentell ge-
sichert. Die Extrapolation zu hdheren Temperaturen erscheint
in Analogie zu dem Vorgehen beim UO2 gerechtfertigt. Leitf&-
higkeitsdaten, die nach (3) fiir verschiedene x-Werte errech-
net wurden, sind in Tab. II und Fig. 2 dargestellt.

Im diberstdchiometrischen Mischoxid, (Uo 8PuO 2)O liegen

2+y’
einige vorldufige Ergebnisse zwischen Raumtemperatur und
850°C vor /157 die erkennen lassen, daB fiir 0< y< 0.02

der thermische Restwiderstand A stédrker als im unterstdchio-

metrischen Bereich bei Abweichungen von der St&chiometrie
variiert, wdhrend der Temperaturkoeffizient B kleiner ist

als im sauverstoffarmen Material.

Ungefdhr gilt A(y) = 1l0.8 + 675 v ; B = 0.0145, Uber

die das Hochtemperaturverhalten der Wdrmeleitf&higkeit bestimmen-
den Parameter F(T) und To und ihre Variation mit dem Sauer=
stoffgehalt k&nnen hier noch keine Aussagen gemacht werden.

1.2.3. ZKonzentrationsabhdngigkeit

Fig. 3 zeigt den EinfluB des Plutoniumgehaltes auf die Wirme-
leitfdhigkeit der Mischoxide, der bei tiefen Temperaturen, d.h.
unterhalb etwa 600°C, stark ausgeprdgt ist und oberhalb rund

looo®c praktisch verschwindet. Die Konzentrationsabhéngigkeit
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der Leitfshigkeit 148t sich durch die Anwesenheit geordneter
magnetischer Bereiche in uranreichen Proben und ihr all-
mdhliches Verschwinden mit steigender Temniperatur und steigendem
Plutoniumgehalt deuten. Diese Beobachtungen stehen im Wider-
spruch zu einer Mitteilung von Gibby[jﬁi]sie wurden jedoch

fiir Pu~Konzentrationen bis 30 % durch unabhingige Messungen

in Fontenay-aux-Roses [l7/bestitigt. Diskrepanzen beziiglich

der Wdrmeleitfdhigkeit bei hohen Plutoniumkonzentrationen

mbgen mit MeBschwierigkeiten zusammenhédngen, die durch
Selbstbestrahlungseffekte hervorgerufen werden.

1.2.4., Abbrandsimulation

Schmitz et al./18_/ kamen aufgrund von Experimenten an
unbestrahlten Mischoxidproben mit simulierten Spaltprodukt-
zusdtzen zu dem Schluf, daB ein wesentlicher den AbbrandeinfluB
auf die Wadrmeleitfdhigkeit bestimmender Faktor die durch
Bildung dreiwertiger Metalle hervorgerufene Vergr&fierung der
Leerstellendichte im Sauerstoffteilgitter sein miiBte. In der
Tat wurde sowohl in FOntenay—aux—Roses[?18J7als auch im
Institut flir Transurane /19/ gefunden, daB Simulationsprobe;
mit einem gegebenen 0/M-Verhdltnis (wobei M = U+Pu+SP) oberhalb
800°C annihernd die gleiche Wdrmeleitf&higkeit haben wie reine
Mischoxidkdrper mit dem gleichen O0/U+Pu-Verhdltnis (Fig.4).
Diese Beobachtungen wurden unldngst von Y.Yokouchi et al.

/[20/ bestdtigt. Die starke Herabsetzung  -der Wirmeleitfihigkeit
unterhalb 8oo °c gegeniiber den nicht-dotierten Proben ist wohl
ein Verunreinigungseffekt, der auf die Vermehrung der Phononen-
Streuzentren durch Spaltprodukte zurilickzufiihren ist. Nach
Schmitz et al. /18 / errrechnet sich das einem Abbrand<t(definiert)
durch das Verh&dltnis der gespaltenen zu den schweren Atomen)

entsprechende 0/M-Verhdltnis allgemein aus

o/M = L [ (1-7) —2>— + 1,17:.] (4)
1l -o0.33¢T U+Pu

wobei 0/U+Pu das zum Abbrand gehdrende Sauerstoff-zu—-Schwer-

metallverhdltnis ist. Diese Beziehung gilt allerdings nur fir

isolierte isotherme Bereiche und berlicksichtigt nicht die im

Temperaturgradienten auftretende Wanderung von Sauerstoff und

Spaltprodukten.
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Bei der Beurteilung des In-Pile-Verhaltens ist zu berlick-
sichtigen, daB sich das anf&ngliche O/M-Verhdltnis 6rtlich
verdndert /21/ , und zwar wird bei urspriinglich unterstdchio-
metrischem Material wdhrend des Reaktorbetriebes die Stab-
mitte noch sauerstoffirmer, wihrend die Randzone aufoxididert.
Dies hat sicher einen Einfluf auf das radiale Temperaturprofil.
Nach Lallement und Marin‘[2%7 hat diese Verschiebung allerdings
nur eine geringe Wirkung auf das Wdrmeleitun¢eintegral liber den

Stabradius.

2, Die Widrmeleitfihigkeit von Hochleistungsbrennstoffen

2.1. [Karbide

Publizierte Warmeleitfdhigkeitsdaten flir unbestrahlte Uran-
und Plutoniumkarbide wurden mehrfach zusammengestellt und
kritisch analysiert /23/ , /247, /25/ . Dabei ergab sich

Ubereinstimmung in folgenden Punkten :

- Die Wadrmeleitf&higkeit von 95 % dichtem st&chiometrischem
Urankarbid nimmt oberhalb 0°C mit steigender Temperatur
zundchst ab, sie bleibt zwischen 600°C und 800°C an-
ndhernd konstant und steigt dann schwach wieder an.

Die wahrscheinlichsten Werte liegen

bei 200°C zwischen o0.20 und 0.24 W/cm deq,
bei 900°C zwischen 0.18 und o.20 W/cm deg,
bei 1800°C zwischen 0.19 und o.21 W/cm deg.

- Unterhalb etwa 1200°C nimmt die Warmefdhigkeit von Uran-

karbiden zwischen UCo.92 und UCl.oS

stoffgehalt zu. Bei hSheren Temperaturen bewirkt eine

mit steigendem Kohlen-

Erhdhung der Kohlenstoffkonzentration, zumindest im
Uberstodchiometrischen Bereich, eine Abnahme der Wédrme-
leitf&higkeit.

- Sauerstoffzugaben setzen die Wadrmeleitf&higkeit von Uran-
karbiden in der in Fig. 5 dargestellten Weise herab
(vgl. £23 und 267. )
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- Wird im UC Uran teilweise durch Plutonium ersetzt,
so sinkt die Warmeleitf&higkeit. Die wahrscheinlichsten
s 2 A3 hi
_ Werte fgr 95 % dichtes Uo.BPuo.zcl.o
bei 200°C zwischen 0.14 und 0.16 W/cm degqg,
bei 900°C zwischen 0.145 und 0.165 W/cm deg,

liegen

” bei 1800°C zwischen 0.17 und 0.19 W/cm degq.
2.2, Nitride

Die Warmeleitfdhigkeit von Urannitrid variiert offenbar

stédrker mit der Temperatur als die des Urankarbids. Bei hohen
Temperaturen leitet Urannitrid eindeutig besser /25/. Wie

im Falle der Karbide findet man auch bei Mischnitriden niedrigere
Leitf&dhigkeiten als im reinen Urannitrid. Oberhalb ca. 1lo00°C

leiten U_ ,Pu_ ,C und U, gPu N etwa gleich gut /27 /.

0.8 0.2 .8 0.2

3. Zusammenfassung

Ziel aller Widrmeleitungsuntersuchungen an Kernbrennstoffen

ist es, die Berechnung des Temperaturprofils in einem Brennstab
und speziell die Voraussage der unter gegebenen Einsatzbedingungen
zu erwartenden Zentraltemperatur zu ermSglichen. Wie bereits
angedeutet, sind derartige Rechnungen zur Zeit noch recht ungenau.
Konfrontiert man die Aufgabenstellung, Brennstofftemperaturen

bei hohen Stableistungén bis zu hohen Abbr&nden zu berechnen,

mit dem derzeitigen Stand unserer Kenntnisse, so erkennt man

Art und Umfang der noch zu bearbeitenden Probleme. Hierbei

kann die Wichtigkeit der einzelnen Effekte, also eine Rangfolge
der Prioritdten, durch Parameterstudien ermittelt werden.

Die dringlichsten Aufgaben, die sich auf diesem Gebiet noch stellen

sind folgende :

a. Die Messung der Wirmeleitfdhigkeit von Urandioxid und
von Uran-Plutonium-Mischoxiden unterschiedlicher St&6chio-
metrie bis zu h&chsten Temperaturen, um die Giiltigkeit
der Béziehungen (1) und (3) auch fir den experiméntell noch

nicht erfaBften Bereich zu priifen,
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Messungen zur Ermittlung des Einflusses von Spalt-
produkten auf die Wadrmeleitfdhigkeit an simulierten
Abbrandproben bis zu h&chsten Temperaturen, die durch
Testmessungen an wirklich abgebrannten Brennstoffpriif-
lingen erginzt werden sollten,

eine systematische Untersuchung der Wirmeleitf&higkeit
der Mischkarbide und Mischnitride in Abhdngigkeit

von ihrer Zusammensetzung (C/M-, N/M~, O=Gehalt und
Spaltproduktkonzentration) bis zu h&chsten Temperaturen,
In-Pile-Tests zur Prﬁfun§~der iiber Einzelmessungen und
Modellrechnungen gewonnenen Ergebnisse.
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Wirmeleitfihigkeit / W/cm deg /
Temperatur UOZ' 98% th. Dichte 95 % th.D.
O ]
(a) (b) (c) (d) (e)
600. 0.0405 0.04133 0.04380 0.04092 ©.03989
700. 0.0375 0.03776 0.03951 0.03692 0.03642
800. | ©.0350 0.03477 | 0.03609 | 0.03372 | 0.03353
900. | 0.0325 0.03225 | 0.03332 | 0.03113 | o0.03111
looo. 0.0300. 0.03012 0.03106 0.02902 ©.02908
1lloo. 0.0282 0.02833 0.02921 0.02730 0.02737
1200. 0.0264 0.02684 0.02771 0.02589 0.02595
1300. 0.0250 0.02561 0.02650 0.02476 0.02479
l4oo0., 0.0240 0.02463 0.02554 0.02386 0.02385
1500. 00,0234 0.02388 0.02480 0.02317 0.02312
l600. 0.0227 0.02335 0.02427 0.02267 0.02259
1700. 0.0220 0.02303 0.02391 0.02234 0.02225
1800. 0.0222 0.02291 0.02373 0.02217 0.02210
1900. 0.0226 0.02300 0.02371 0.02215 0.02212
2000. 0.0234 0.02328 0.02384 0.02227 0.02232
2loo0. 0.0247 0.02424 0.02412 0.02253 0.02315
2200, 0.0265 0.02590 0.02454 0.02292 0.02463
2300. 0.0286 0.02784 o0.02510 0.02345 0.02636
2400. 0.0304 0.03009 0.02580 o.02410 0.02834
2500. 0.0325 0.03268 0.02663 0.02488 0.03061

Tab., I

Warmeleitfihigkeit als Funktion
Sté&chiometrisches UO2; 98% th.D.
(a)
(b)
(c)
Stdchiometrisches UOZ;
(d)
Stodchiometrisches U0 8PuO O., 9

. 22
(e) (2)

berechnet nach (1)
berechnet nach (2)
95% th.D,

berechnet nach

der Temperatur.

5% th.D.

Mittelwerte der Round-Robin Messungen

berechnet nach (1) mit Loeb-Korrektur
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Tempe- Warmeleitfdhigkeit / W/cm deg 7
ratur
% 7| x=o0.00|x=0.01| x =0.02| x=0.04] x=0.055{ x = 0.07
loo 0.07602 ©.05968 0.04912 0.03628 0.03034 0.02606
200 0.06444 0.05230 o.04400 0.03340 0.02829 0.02454
300 0.05589 0.04651 0.03982 0.03093 0.02650 0.02317
400 0.04931 0.04185 0.03635 0.02879 0.024%0 0.02194
500 0.04411 0.03803 0.03343 0.02692 0.02348 0.02083
600 0.03989 0.03485 0.03094 0.02527 0.02222 0.01982
7o0 0.03642 0.03217 0.02881 0.02383 0.021l09 0.01892
8oo0 0.03353 0.0299%0 0.02697 0.02256 0.02009 0.01811
900 0.03111 0.02796 0.02539 0.02145 0.01921 0.01739
looo 0.029%08 0.02632 0.02403 0.02048 0.01843 0.01676
llo0 0.02737 0.02493 0.02288 0.01965 0.01777 0.01622
1200 0.02595 0.02376 0.02191 0.01895 0.01721 0.01576
1300 0.02479 0.02280 0.02111 0.61838 0.01676 0.0l540
l4o0 0.02385 0.02203 0.02047 0.01794 0.01641 0.01512
1500 0.02312 0.02144 0.01999 0.01761 0.01617 0.01494
1600 0.02259 0.02103 0.01967 0.01741 0.01603 0.01486
1700 0.02225 0.02078 0.01949 0.01733 0.01601 0.01487
1800 0.02210 0.02069 0.01946 0.01738 0.01623 0.01545
1900 0.02212 ©.02077 0.01958 0.01786 0.01696 0.01615
2000 0.02232 0.02101 0.02021 c.01878 0.01784 0.01699
21lo0 0.02315 0.02223 0.02139 0.01988 0.01888 0.01797
2200 0.02563 0.02366 0.02276 0.02115 0.02009 0.01913
2300 0.02636 0.02532 0.02435 0.02263 0.02149 0.02046
2400 0.02834 0.02722 0.02619 0.02434 0.02311 0.02200
2500 0.03061 0.02940 | 0.02828 0.02628 0.02496 0.02376
2600 0.03318 0.03187 0.03066 0.02849 0.02706 0.02576
2700 0.03609 0.03467 | 0.03335 0.03099 0.02943 0.02802
2800 0.03936 0.03781 0.03637 0.03380 0.03210 0.03057

Tabelle II.

Sauerstoffgehalten ( ausgedriickt in x)

nach (3)

Die Wirmeleitfdhigkeit von Uo.BPuo.ZOZ-x nit
95% der theoretischen Dichte bei verschiedenen

; gerechnet
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Fig. 1 Die Warmeleitfahigkeit von stochiometrischem Uran-Dioxid.
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Fig.2 Die Wdrmeleitfihigkeit (in

-2
10"° W/cm deg) von Uy, 8P, 00,

wit 95% der theor. Dichte.
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XXV. Zur Abbrandabhingigkeit der Warmeleitfihigkeit

von U0, und (U,Pu)O2

von
B. Schulz

Inhalt:

Allgemeines

Temperaturbereich 600°Cc < T < l}OOOC
2.1 Experimentelle Ergebnisse
2.2 SchluBfolgerungen

Temperaturbereich 1300 C<T< 2700 C

Zusammenfassung
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l. Allgemeines

Die Kenntnis der Warmeleitféhigkeit von UO, und (U,Pu)O, unter
Bestrahlung bedeutet die Beantwortung folgender Fragen:

a. Wie werden durch Neutronenbestrahlung die Mechanismen
der Warmeilibertragung beeinfluBt?

b. Welche Folgen haben die unter Bestrahlung auftretenden
Gefligednderungen?

¢. Wie verandern die nicht im Gitter geldsten Spaltprodukte
die Warmeleitfahigkeit des Brennstoffes?

d. Wie verdndern die im Gitter geldsten Spaltprodukte die
Warmeleitfahigkeit?

2. Temperaturbereich 60090<T<l§oo°0

2.1 Experimentelle Ergebnisse

Die strahlungsinduzierten Gitterdefekte, die zu einer Erniedri-
gung der Warmeleitfidhigkeit bei Temperaturen unter 400°C fuhren,
heilen zwischen 400 und ca. 800°C aus [1]. Bis zu Abbrinden von
%000 MWA/t ist ein EinfluB des Abbrandes auf die Wirmeleitfdhig-
keit nicht meBbar [2]. In [{3] wurden Simulationsexperimente an-
gestellt. Spaltprodukte, die nach ihrer Menge einem Abbrand von
150 ooo MWd/t entsprachen, wurden (U,Pu}02 beigegeben. Die Prober
waren nach einer Sintering bei 175000 vierphasig. Die Matrix be-
stand aus festen Losungen U-, Pu-, Seltene Erd-, Zr-, Y-Oxiden.
Eine graue Phase bestand im wesentlichen aus Barium und Zirkon.
Ferner waren intermetallische Phasen wie Mo, Ru, Re und Pd und

eine weitere metallische Phase anwesend.

Messungen bis zu Temperaturen um 85000 ergaben, daB bei einem
festen 0/U+Pu~Verhdltnis die Temperaturleitfahigkeit von Simu-
lationsproben durch die Anwesenheit der festen Spaltprodukte
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erniedrigt wurde [3]. Oberhalb etwa 800°C leiten Abbrandproben
mit einem vorgegebenen O/U+Pu+Sp-Verhdltnis etwa so gut wie
reine Mischoxide, bei denen das Verh#dltnis O/U+Pu den gleichen
Wert hat. Diese Beobachtungen wurden in [4] bestatigt. Dabei
bedeutet Sp Spaltproduktatome. Es sei jedoch gesagt, daB die
Stochiometrieberechnungen in [3] wesentlich grdBere Verschie-
bungen im O/M~Verh&ltnis ergeben, als in [8]. Z.B. entspricht
in [8] einem Ausgangswert O/U+Pu = 1,90 ein Endwert wvon O/U+
Pu+Sp = 1,947 nach lo % Abbrand, dagegen entspricht derselbe
Endwert in [3] einem Ausgangswert O/U + Pu = 1,766.

2.2 SchluBfolgerungen

Auf Grund der experimentellen Daten scheint es gerechtfertigt,
anzunehmen, daBl die Neutronenbestrahlung im Temperaturbereich
zwischen 600°C<T<13%00°C keinen EinfluB auf die Warmeleitfahig-
keit hat. Gefligednderungen (hier sind nur Ver&Znderungen des
U02-Gefﬁges gemeint) treten im Brennstoff bei diesen Tempera-
turen nicht ein. Die im Gitter geldsten Spaltprodukte sind im
wesentlichen Oxide. der Seltenen Erden, die sehr schlechte Leiter
sind (RCeO = 1,6 1 1072 °¢™1 cn™l bei 1o000°C (51). Messungen
aus festen2Lbsungen aus ThO,-CeO, (12 Mol.% Ce02) ergaben eine
Abnahme der Warmeleitfahigkeit von 0,13 W OC—l cm-l fur reines
ThO, auf o,o%0 W (°C)™! cm™ fiir ThO, - 12 Mol.% CeO, bei
Raumtemperatur [6]. Dieser Effekt wird allerdings mit stei-
gender Temperatur geringer (Messungen an Th02—U02—Mischungen
von Raumtemperatur bis 500°C (6]). Die nicht im Gitter geldsten
Spaltprodukte sind im wesentlichen intermetallische Phasen hoher
Leitfghigkeit (GroBenordnung ~ 0.4 W em™t ¢t [51). Behandelt
man den Brennstoff als Cermet [Matrix (U,Pu,Seltene Erden)O2
mit intermetallischen Phasen als eingelagerte Phase], so ist
eine Verbesserung der Leitfahigkeit zu erwarten [7]; d.h. der
EinfluBR der geldsten und nichtgeldsten Spaltprodukte auf die
Warmeleitféhigkeit ist gegenlaufig, was die Ergebnisse aus den

Simulationsversuchen (s.o.) erkliren koénnten.




-250-

5. Temperaturbereich 150000<T<270000

Uber den EinfluB der Bestrahlung auf die Wirmeleitfihigkeit
bei hoheren Temperaturen’kann nicht viel ausgesagt werden,

well die wirksamen Mechanismen nicht bekannt sind. Sicher

ist nur, daB die thermisch erzeugten Gitterdefekte oberhalbdb ca.
120000, die strahlungsinduzierten iiberwiegen [9]. Das gleiche
gilt fir den EinfluB der Gefligednderungen. Experimentell lie-
gen nur Ergebnisse bis %000 MWA/t vor [2], die auch bei ho-
heren Temperaturen keinen EinfluB des Abbrandes auf die Wirme-
leitfahigkeit erkennen lassen. Moglicherweise kompensieren
sich auch hier der EinflufBl von geldsten und nichtgelOsten Spalt-
produkten. Da jedoch weder in-pile Messungen an UO2 oder
(U,Pu)02 bei hohen Temperaturen und hohen Abbrénden vorliegen,
noch Messungen der Warmeleitfahigkeit an festen Losungen von
Oxiden bei hohen Temperaturen durchgefihrt wurden, kann eine
Annahme iber die Abbrandabhingigkeit der Warmeleitfahigkeit
bei hohen Temperaturen nicht gemacht werden.

4, Zusammenfassung

Auf der Basis der Simulationsexperimente in [3] und [4] und
mit den Stdchiometrieberechnungen in [3] kann eine Abbrand-
abhangigkeit der Warmeleitfahigkeit durch Stochiometriever-
schiebungen bis lBooOC angenommen werden. Oberhalb von 1300°C
kann eine numerische Abschitzung der Anderung der Warmeleit-
fahigkeit mit dem Abbrand mangels experimenteller Ergebnisse
nicht vorgenommen werden.

Hinsichtlich der Karbide und Nitride liegen keine experimen-

tellen Ergebnisse vor.
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1. Einleitung

Falls ein freier Korper von einer homogenen Temperatur T1 auf eine andere
homogene Temperatur T2 gebracht wird, treten spanmungsfreie Volumen- und
damit lineare Dimensionsédnderungen auf. Im Falle isotroper Korper erfolgt

die Ausdehnung isotrop.

Der differentielle lineare thermische Ausdehnungskoeffizient aI)ist wile

folgt definiert
1 aé
%™ =% & | (1)

Dabei ist d€ die durch die Temperaturidnderung dT bewirkte Lingendnderung,
bezogen auf eine feste Bezugslinge éo bei der Temperatur T,, die hiaufig

O .
O0C iste.

Durch Integration von (1) zwischen T, und T erhdlt man die zu T gehdrige
Linge ¢ (T) wie folgt

e

e (t) =¢e, (1 +[ ap dT) (2)
o)
Der integrale lineare thermische Ausdehnungskoeffizient « ist wie folgt

definiert
T
1
a(T)=mIa dr ()
T
o

Wahrend der differentielle Ausdehnungskoeffizient ap nur von der lokalen
Temperatur abhingt, hingt der integrale Ausdehnungskoeffizient zusidtzlich
von der Bezugstemperatur To ab. Wenn To nlicht weiter angegeben ist, wird a

immer auf 2730K bezogen.

Zu beachten ist, dafl die thermischen Ausdehnungskoeffizienten auch vom Druck
abhdngen. Diese Abhingigkeit ist allerdings bei festen KOrpern in relativ

engen Druckbereichen i,a, zu vernachlissigen,

Die angegebenen Definitionen beziehen sich auf homogene Temperaturdnderungen
freier KOrper, die spannungsfreie Volumendnderungen bewirken, In diesem
Fall hat die Porositdt keinen EinfluBl auf die thermische Ausdehnung., Wenn
dagegen inhomogene Temperaturinderungen auftreten bzw. wenn die Ausdehnung

nicht frei erfolgt, ist die thermische Ausdehnung porosititsabhingig.
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Die Messung des thermischen Ausdehnungskoeffizienten erfolgt entweder
dilatometrisch oder rdntgenographisch tiber Gitterparameterbestimmung in

Hochtemperaturrontgenkammern.

2, Die Temperatur-, Konzentrations+« und Stochiometrieabhidngigkeit des

integralen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von UO., Pu0, und
(U,Pw)O, |

Die thermische Ausdehnung von Urandioxid und Plutoniumdioxid ist durch zwel
nicht zu erwartende Anomalien gekennzeichnet. Einerseits treten Anomalien

in bestimmien Temperaturbereichen auf, andererseits sind di. Ausdehnungs-
koeffizienten stochiometrieabhingig. Abb. 1 zeigt diese Anomalie fiir U‘O2

Zrl, 2;7. Weiterhin bilden die in Abb. 1 dargestellten Werte die einzigen
zur Zelt verfligbaren Daten fir den Hochtemperaturbereich oberhalb ca.VIEOOOC.

Es kann erwartet werden, daf sich dieses anomale Ausdehnungsverhalten auf
UOé-Pu02~Mischkristalle iibertridgt, Tatsdchlich wurde dies auch experimen-
tell an (Uo 8Puo 2)02-Mischkristallen gefunden, allerdings fir einen

2 3

wesentlich niedrigeren Temperaturbereich (400 - 800°¢) szi;7.

Die Anderung der thermischen Ausdehnung durch Stdchiometrieverschiebung ist
flr Urandioxid aus dem Unterschled der empirischen Gleichungen (4) und (5)
in Tab, 1 klar ersichtlich /4 7/, Bei Plutoniumdioxid ergeben sich Unter=-
schiede im Ausdehnungsverhalten, wenn das Material auf verschiedene Weise
dargestellt wurde. Gleichung (12) in Tab, 1 gilt beispielsweise fiir Pluto-
niumdioxid, das iiber ein Oxalat, Gleichung {13) in Tab. 1 flir ein solches,
das iber ein Hydroxid gewonnen wurde zfﬁ;7. Vermutlich ist dies auf unter-

schiedliche Stdchiometrie zurilickzufilhren,

ErwartungsgemiB {bertrdgt sich der StochiometrieeinfluBl auf die UOQ-PuO2-
Mischkristalle. Fiir Proben mit UO2 + 20 Gew.-% PuO2 wurde fiir 150000 ein
Zusammenhang zwischen dem linearen integralen thermischen Ausdehnungs-
koeffizienten und dem Stochiometrieverhiltnis 2 (d.h. Sauerstoff zu

Metallverhdltnis) wie folgt angegeben [T%i;7:

@ (1500°C) = (125,9 - 57,3 * z) * 107 o5 (1%)

Diese Beziehung soll auch fiir PuO2 gliltig sein, Sie stimmt allerdings nicht

Uberein mit Werten , die sich aus Tabs. 1 ergeben.
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Bei der Ermittlung von empirischen Gleichungen der Temperaturabhingigkeit
des thermischen Ausdehnungskoeffizienten ist man insofern in einer glinsti=
gen Lage, als die Dichte der Proben keinen Einflufl hat. Man kann daher die
MeBergebnisse von Proben verschledener Porositdt unkorrigiert zur Aufstellung
solcher Gleichungen verwenden., Die umfangreichste Zusammenstellung solcher
empirischen Gleichungen enthilt Tab, 1 / 4 7 (Allerdings gelten diese
Gleichungen nur bis ca. 130000.) Die mit ilmen errechenbaren thermischen
Ausdehnungen ergeben Werte, die hinreichend auch mit von anderen Autoren
versffentlichten MeBdaten an Urandioxid / 6 - 10_/ und Plutoniumdioxid

[ 1, ll__7 ilbereinstimmen, Ein mathematisch erfaBbarer Zusammenhang mit der
Konzentration ergibt sich aus diesen Daten allerdings bislang nicht.

3, "Thermischer Ausdehnungskoeffizient eines Brennstabes' fiir spezielle
Bedingungen

Die Berechnung der thermischen Ausdehnung von umhiillten Brennstoffen, d.h.
insbesondere von Bremnstdben, in denen kein Spalt zwischen Brennstoff und
Hulle besteht, ist ein relativ schwieriges Problem. Die allgemeine Behand-
lung ist Aufgabe der Brennstab-Modelltheorie,

Fiir die folgenden speziellen Voraussetzungen soll ein "thermischer Ausdeh-
mmngskoeffizient eines vollstidndig umhiillten Brennstabes" ermittelt werden:
a) Ein Bremnstoffvollzylinder ist

b) wvollstdndig umhiillt, d.h. weder ein radialer Spalt noch ein axiales

Plenum ist vorhanden.
c) Die Hillle ist diinnwandig.
d) Isotherme Temperaturdnderungen
e) Rein elastisches Verhalten.,

Folgende Anordnung liegt damn im Langsschnitt vor:

I = Bremnstoff
L LL Ll I1I = Hille
rI = PBremnstoffradius =
Hullinnenradius
Hulldicke

NN NN NN
£}
|
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Wegen der vollstdndigen Umhiillung, insbesondere wegen des nicht vorhandenen
axialen Plenums kann bei isothermen Volumendnderungen keine axiale Relatilv-
verschiebung zwischen Brenmnstoff und Hiille stattfinden. Das bedeutet, daf
keine Reibung in der Grenzfliche auftritt, d.h., es liegt ein reiner Kontakt-
druck vor. Zusammen mit der isothermen Volumeninderung bedeutet das, daB

die axiale Dehnung €, im Bremnstoff iiber den Querschnitt konstant ist. Wegen
des Vorhandenseins eines Vollzylinders folgt aus elastizitdtstheoretischen
ﬁberlegungen, dafB im Brennstoff ein hydrostatischer Druckzustand vorliegen
mufle

6 =06, =6, =-p (15)

wobeil
o’rI » o‘OI, GZI = radiale, tangentiale, axiale Spannungskompo=-
nente im Brennstoff
p = Kontaktdruck

Da die Hiille als dilnnwandig vorausgesetzt wurde, ergeben sich in bekannter
Weise folgende Spannungen in der Hiille:
IT 0 II

e =75 9, =5E =% 0, =0 (16)

Durch Einsetzen dieser Spannungen in das dreiaxiale Hookesche Gesetz erhilt
man folgende Gleichungen fiir die axialen und tangentialen elastischen
Dehnungen:

I
f2 B 1-%W s Bm o (17)
£ II EI l-2 Prr  TrT EI ry
Z
(wegen By ™ g ® 0,3)
und
gl E. l-2p E
o II , I 28 II 28
T~ " F P tr. = 0BFE (18)
EQ I 1T I I I
zusammen mit den Bedingungen
P & i a4
€7 tot =G tor WOPEL &L = €7 ayt

i=1I, 11
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und

I IT i el
€9 tot =€ tor  wobel €0 tor =& t oy ot

wobel angenommen wird, daf die Erwdrmung von OOC auf die homogene Tempera-

tur t erfolgt, erhdlt man folgende Ausdriicke fiir den radialen und axialen

integralen thermischen Ausdehnungskoeffizienten dieses "speziellen Brenn=-

stabes"

xd. =
_ell _ I T
% tot T % tot 1T T 5 T-2n (19)
1 IiI , I 2s
*tE T -2 '
“T s G |
Ao = O
_ e II _ I IT
% tot = @ tot - %rr t (20)

1+

»

EII . (1 - 2 “‘I‘y §
By @=p) Tp

I, SchluBfolgerungen

Abgesehen von Hochtemperaturmessungen an Urandioxid sind die Maximaltempe=
raturen, bis zu denen Ausdehnungskoeffizienten von Mischoxiden und Plutoniume
dioxid zur Zeit vorliegen, viel zu niedrig, Uber die Abbrandabhingigkeit

des thermischen Ausdehnungskoeffizienten llegen keine Ergebnisse vor, Die
bisherigen Ergebnisse gestatten auch nicht, eine Aussage Uber einen Zusammens=
hang zwischen Konzentration und Ausdehnung beim Mischoxid zu machen. Da die
MefBwerte vielfach rintgenographisch gewonnen wurden, wire ihre RBestidtigung
durch andere MeBmethoden wie mechanische bzw. optische Dilatometrie wiin-
schenswert 1718_7. Daher sollten folgende Fragen durch gezielte Experimente

beantwortet werden:
a) Iassen sich die vorliegenden Temperaturfunktionen des thermischen Aus-
dehnungskoeffizienten auf den Bereich hoher Temperaturen erweltern?

b) Welche Ergebnisse liefern Messungen an simulierten Proben fiir die
Abbrandabhangigkeit?

¢) Welcher Zusarmmenhang besteht zwischen thermischer Ausdehnung und

Konzentration bei Mischoxiden?

d) Wie ist die Stdchiometrieabhingigkeit der thermischen Ausdehnung?
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Tabelle T: Empirische Gleichungen des linearen integralen thermischen Ausdehnungskoeffizienten

zur Temperatur=- und Konzentratlonsabhingigkeit im (UO,=Pu0,-System L7

integraler linearer thermischer Ausdeh- Temperature Gleichung
Material o o
mungskoeffizient ¢ ( 1/°¢ ) tin % bereich (C) Nr,
w, ,, a= 11,1442 - 1070 (1 +0,0187 + 1074 ¢) 34 - 1260 3
9
U0 @ = 9,6985 - 1070 (1 +0,9796 + 10 % ¢) 55 - 1257 5 &
2,08 o)
- - (o]
5 Gew.Z Pu0,+0, o= 7,4189 .+ 1070 (1 + 7,8943 . 1074 ¢) 35 - 1355 6 '
12,5 Gew.Z Pu0,+U0, o= 9,0176 + 1070 (1 + 2,9693 . 1074 ¢) 24 - 1318 7
20 Gew.Z Pu0,+00, a= 7,5353 - 1070 (1 +13,8453 - 1074 ¢) 35 ~ 1140 8
35 Gew.% Pu0_+U0, | o= 7,7180 - 107 @ +6,3313 - 1074 v 24 ~ 1304 9
50 Gew.Z Pu0,+U0, o= 7,9772 + 107 (1 +5,9733 + 1074 ) 55 - 1183 | 10
80 Gew.% Pu0,+U0, a= 7,7176 . 10°° (1 +10,4012 + 104 &) | 85-1200 | 11
Pu0, (Uber Oxalat darge- o= 6,7614 + 107 (1 + 3,2460 + 10°% ¢) 31 - 1240 12
stellt)
Pa0 (gzzflfgdr°X1d darge- a= 6,7046 - 100 (1 +14,7319 + 10™% ¢) 31 ~ 1240 13
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l-lo _ q(1-273)

lo
5 | = Ldnge bei Temperatur T in °K
Tle lo = Ldnge bei 0°C
o Q = integraler linearer thermischer
9 4 Ausdehnungskoeffizient
o
€ 441 /
o /
8 40 7
<
. 36 1 /
S 32 /
s /
. 28; /
=
~ 24 //;‘f'
@ a4
§ 2’0. ////
§ 7,6 //
S 12 -
5 pd
08 /
04- /
0

273 400 800 1200 71600 2000 ‘2400 2800

= Absoluttemperatur [ °K ]

Abb.1 Prozentuale lineare thermische
Ausdehnung von UO0, in Abhéngigkeit
der Temperatur [ 1,2 ]
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1, Einleitung

Flir die Brennelemente schneller Na-gekilhlter Brutreaktoren kommen wegen ih-
rer guten Korrosionsbestiandigkeit bei hohen Temperaturen vor allem austeni-
tische Stdhle in Frage. Wdhrend Amerikaner, Englinder und Franzosen unsta-
bilisierte Stdhle vom Typ AISI 304 und 316 bevorzugen, werden in Deutsch-
land vorwiegend Untersuchungen an stabilisierten austenitischen Stdhlen
durchgefiihrt. Tabelle 1 gibt einen Uberblick iiber die zur Zeit favorisier-
ten Werkstoffe mit ihren Hauptlegierungskomponenten. Neben den als konven-
tionelle Werkstoffe zu bezei chnenden austenitischen Stdhlen werden dariiber
hinaus filir eine zweite Generation Na-gekiihlter Reaktoren auch Vanadin-Ba-
sislegierungen ins Auge gefaft, die gegeniiber den austenitischen Stdhlen

eine bessere Warmfestigkeit aufweisen.

Um Brennelemente von schnellen Reaktoren sicher einsetzen zu kOnnen, muf
fir die Auslegung der Brennelementhiillrohre das Langzeitverhalten der Werk-
stoffe unter den auftretenden hohen Spannungen, Temperaturen und Neutronen-
fliissen hinreichend bekannt sein. Neben Korrosion, Kompatibilitdt und Po-
renbildung spielt dabei vor allem das Kriechverhalten der einzusetzenden

Materialien eine wesentliche Rolle.

2. Kriechverhalten ohne Bestrahlung

Unter Kriechen versteht man zeitabhidngige Verformungsvorginge,die in einem
Werkstiick unter einer angelegten Spannung bevorzugt bel hoheren Temperaturen
ablaufen. Hier soll das Kriechverhalten von Hillwerkstoffen bel Temperaturen
um O,5°Ts (Ts = absolute Schmelztemperatur) beirachtet werden. Da das Kriech-
verhalten der einzelnen Werkstoffe ZuBerst komplex ist, soll hier vor allem
eine ingenieurmdfige Betrachtungsweise, weniger eine festkOrperphysikalische
gewahlt werden.

Folgende Vorginge laufen im wesentlichen wdhrend des Kriechens im Material

ab:
a) Eine Verfestigung infolge der Krilechverformung.
b) Eine Entfestigung infolge von Erholungsvorgingen.

c) Anderungen des Gefﬁgeiustandes infolge von Diffusions- und Ausschei-

dungsvorgingen.
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Die beiden ersten Prozesse lassen sich im aligemeinen durch versetzungs-
theoretische Ansdtze Zri, 2;7 oder den Aufbau von inneren Spannungen

/ 3, 4/ zumindest fiir reine Metalle mit geniigender Genauigkeit beschrei-
ben, widhrend es zur Zeit noch keine theoretischen Ansdtze gibt, um die
Auswirkungen von Ausscheidungen auf das Kriechverhalten mit ausreichender
Genauigkeit zu erfassen. Wzhrend kleine, fein verteilte Ausscheidungen als
Hindernisse fiir das Wandern von Versetzungen dienen und somit eine Ver-
festigung des Materials bewirken, fiihren grtBere Ausscheidungen i.A. nach
Erreichen einer kritischen Grofe zu einer Entfestigung. Die Art, GroBe und
Verteilung der Ausscheidungen sind dabei auBer von den Legierungselementen
und der Vorbehandlung besonders stark von der angelegiten Spannung, der
Temperatur und der Zeit abhingig.

2.1 Kriechung unter stationdren Bedingungen

Im folgenden Abschnitt soll das Kriechverhalten unter stationidren Bedin-
gungen, also bei konstanten Temperaturen und Belastungen, betrachtet wer-
den. - Eine Kriechkurve 148t sich im allgemeinen in drei Bereiche ein-
teilen, den PrimHr-, Sekunddr- und Tertisrbereich. Der Primidrbereich
ist dadurch gekennzeichnet, daB die Kriechgeschwindigkeit aufgrund der
Verfestigung, also z.B. aufgrund des Auflaufens von Versetzungen an
Hindernissen, laufend abnimmt. Da dazu parallel Jjedoch auch entfesti~
gende Vorginge ablaufen, wie z.B. das Klettern von Versetzungen, wird
schlieBlich ein Zustand erreicht, bel dem ein Gleichgewicht zwischen
Verfestigung und Entfestigung besteht, d.h. die Kriechgeschwindigkeit
nimmt einen konstanten Wert an. Dieser Zustand ist charakteristisch fir
den Sekunddrbereich der Kriechkurve. Der TertiHdrbereich schliefilich
zelchnet sich durch eine Zunahme der Kried geschwindigkeit aus. Fir das
Einsetzen des Tertidrkriechens ktnnen mehrere Vorginge verantwortlich
gemacht werden: z.B. Spannungserhdhung aufgrund von Einschniirung und
Bildung von interkristallinen Rissen sowle Gefligednderungen im Werkstoff,
z.B. Uberalterungseffekte.

Bremnelemente wurden bisher im allgemelnen so ausgelegt, daB man das Pri-
mirkriechen vernachldssigte und nur das stationdre Kriechen, also das Se-
kunddrkriechen, berlicksichtigte. Da aufgrund der Hochtemperaturversprddung
Jjedoch nur sehr geringe Kriechverformungen der Hiille zugelassen werden
diirfen - man rechnet etwa mit 0,2 bis 0,3 % tangentialer Aufweitung
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von Hiillrohren entsprechend einer einachsigen Kriechverformung von
etwa 0,25 bis 0,4 % - ist zundchst zu kiéren, ob diese geringe Ver-
formung nicht allein durch Primirkriechen hervorgerufen wird,

Zu diesem Zweck wurde in Abb. 1 die im Primdrbereich bzw. im Primir-
und Sekundidrbereich erfolgte Kriechverformung in Abhdngigkeit von der
angelegten Spannung fiir einen 15/15 CrNi-Stahl mit der Werkstoff-

Nr. 1.4970 aufgetragen. Extrapoliert man die Versuchsergebnisse auf
die am Bnde der Standzeit eines Brennstabes zu erwartenden Spannungen
von 6 bis 8 kp/mmz, so stellt man fest, daB in diesem Spannungsbereich
das Prim#rkriechen von untergeordneter Bedeutung ist. Gleichzeitig
erkennt man, daf bei diesen Spannungen bis weit {iber die Auslegungs-
grenze von 0,4 % hinaus sekundires Kriechen auftritt, was hier als
Abstand zwischen den beiden eingezeichneten Geraden abzulesen ist. Bel
diesem Werkstoff ist es also vollkommen ausreichend, die Bremmelement-

hiillrohre nach der sekundiren Kriechgeschwindigkeit auszulegen.

Anders liegen jedoch die Verhdlinisse beim Werkstoff-Nr. 1.4988, wie aus
Abb. 2 zu entnehmen ist. Bei diesem 16/13 CrNi-Stahl macht das Primdr-
kriechen im interessierendenSpannungsbereich etwa ein Drittel der zu-
ldssigen Dehnung aus. Wie man auBerdem aus der oberen Kurve entnehmen
kann, ist das Sekunddrkriechen bereits beendet, bevor man die Aus-
legungsgrenze von O,% % erreicht hat. Im vorliegenden Fall mu8 also

der gesamte Verlauf der Xriechkurve mit Primir-, Sekundir- und Tertiir-
kriechen flir Auslegungsrechnungen beriicksichtigt werden. Dazu muf die
gesamte Kriechkurve analysiert und mathematisch formuliert werden.

Als nEchstes muB die Frage geklirt werden, wie sich die einzelnen Be-
reiche der Kriechkurve mathematisch erfassen lassen. Die zeitliche
Abnahme der Kriechgeschwindigkeit im primiren Kriechbereich éI

148t sich im allgemeinen befriedigend durch einen Ansatz der Form

éI = E}I +n *A - tn~l (1)

beschreiben. Dabel sind E&I die sekundidre, zeitunabhinglge Krieéchgeschwin-
digkeit und n und A Konstanten, wobei der Wert von n zwischen 1/4 und

2/3 liegt /5 /.
Bei der sekunddren Kriechgeschwindigkeit spielt vor allem die Spannungs-
und Temperaturabhéngigkeit eine wesentliche Relle,
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Zunichst zur Spannungsabhingigkeit: F.H. Norton Zf6;7 hat bereits im
Jahre 1929 festgestellt, daB die Abhingigkeit der sekundidren Kriech-
geschwindigkeit von der Spannung in doppellogarithmischer Darstellung
iilber einen gewissen Bereich nahezu linear ist. Dieses Verhalten 1328t
sich durch das Nortonsche Kriechgesetz

bp=k o (2)
beschreiben, wobei k und n die i.a. temperaturabhingigen Nortonschen
Kriechparameter sind. Eine genauere Analyse zeigt jedoch, daf bei
einigen Werkstoffen im allgemeinen mehrere Bereiche zu unterscheiden
sind. Besonders deutlich kommt dieses Verhalten in Abb. 3 zum Ausdruck,
in der Versuchsergebnisse flir einen 20/35 CrNi-Stahl wiedergegeben sind
Zf? . Dieser Werkstoff steht zwar als Hilllmaterial fir einen Na-ge-
kilhlten schnellen Brutreaktor nicht zur Diskussion, jedoch ist ein
ghnliches Verhalten bel den favorisierten Hiillwerkstoffen nicht aus-
zuschlieBen. Man erkennt deutlich, daB hier mehrere Spannungsbereiche
zu unterscheiden sind und die Kurven im allgemeinen einen oder mehrere

Knicke aufweisen.

Die physikalische Begriindung fiir ein derartiges Abknicken ist darin

zu suchen, daB in den einzelnen Spannungsbereichen verschiedene Kriech-
mechanismen auftreten, wobel bel niedrigen Spannungen das Korngrenzen-
gleiten gegeniiber der Kornverformung vorherrscht. Die Kriechparameter
k und n des Nortonschen Kriechgesetzes miissen entsprechend fiir mehrere
Spannungsbereiche angegeben werden. Das Problem liegt nun darin, daB
Zeitstand- und Kriechuntersuchungen aus Zeitgriinden vorwiegend bei
hdheren Spannungen im Bereich von 10 - 20 kp/mm2 durchgefiihrt werden.
Dabei treten bereits Standzeiten bis zu einigen tausend Stunden auf.

Um auch Kriechgeschwindigkeiten bel niedrigen Spannungen im Bereich
von 1 bis 10 kp/mm2 messen zu kdnnen, milssen teilweise Versuchszeiten
bis zu einigen Jahren in XKauf genommen werden, was sich natiirlich nur
begrenzt durchfilhren 188t. Bisher behilft man sich daher im allgemeinen
mit einer linearen Extrapolation der beili hdheren Spannungen angefalle-
nen Versuchsergebnisse, Man mufl sich Jjedoch dariiber klar sein, daB die
so ermittelten Kriechgeschwindigkeliten fiir niedrige Spannungen teil-
weise um 1 bis 2 Zehnerpotenzen zu optimistisch angesetzt sind.

Will man die abknickenden Kurvenverliufe durch eine zusammenhidngende

Kurve ersetzen, so 138t sich die Spannungsabhingigkeit der sekundiren
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Kriechgeschwindigkeit durch eine Gleichung der Form
. . n
€1 =A (sinh (@ - 6) ) (3)

beschreiben. Dieses Auswertungsverfahren wurde in Abb. 4 fiir den auste-
nitischen Stahl AISI 316 gewzhlt, wobei Werte fiir die Konstanten A, o
und n ebenfalls in dieses Diagramm eingetragen sind ZT8;7. Bemerkens-
wert an dieser Darstellung ist vor allem, dafl durch dieses Auswer-
tungsverfahren die Spannungsabhingigkeit der sekunddren Kriechgeschwin-
digkeit bel niedrigen Spannungen realistischer wiedergegeben wird, als

wenn man linear von hdheren Spannungen aus extrapoliert.

Bel den meisten bisher durchgefiihrten Zeitstanduntersuchungen wurde
bisher jedoch eine Auswertung nach Gleichung (3) nicht vorgenommen,
sondern die Spannungsabhingigkeit der sekundiren Kriechgeschwindig-
keit nur nach Norton berechnet. Die entsprechenden Xriechparameter fiir
einige konventionelle und futuristische Hiillwerkstoffe sind in Tabelle 2
zusammengestellt, wobei nach Moglichkeit auch der Spannungsbereich ange-
geben wurde, in dem diese Werkstoffe untersucht wurden.

Die Temperaturabhingigkeit der sekundidren Kriechgeschwindigkeit 138t

sich bel vielen Werkstoffen durch eine Arrhenius-Gleichung

£= £ (o) * exp (-Q/RT) (%)

beschreiben[r5;7. Dabei entspricht die Aktivierungsenergie des Krie-
chens Qk in den meisten Fdllen und innerhalb gewisser Spannungsberei-
che der Aktivierungsenergie der Selbstdiffusion, was darauf hindeutet,
daBl das sekundidre Kriechen vorwiegend ein diffusionsgesteuerter Prozef
ist. In Abb. 5 wurde fiir den austenitischen Stahl AISI 304 der Ausdruck
£ . exp (Qk/RT), also eine temperaturkompensierte Kriechgeschwindigkeit,
in Abhingigkeit von der Spannung aufgetragen / 4 /. Man erkennt, da8
sich die Temperaturabhingigkeit der sekunddren Kriechgeschwindigkeit
bei diesem Werkstoff iiber einen grofien Temperaturbereich gut durch
Gleichung {4) beschreiben 1#B8t.

Bei den austenitischen Stdhlen 1.4988 und 1.4970 wurde ebenfalls ver-
sucht, die Spannungs- und Temperaturabhingigkeit der sekundéren Kriech-
geschwindigkeit nach Gleichung (3) und (4) anzugeben. Hier traten je-
doch bel der Beschreibung der Temperaturabhiangigkeit insofern Schwie-
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rigkeiten auf, als sich im Temperaturbereich zwischen 600 und 750°C
kein geschlossener Kurvenverlauf einstellte. Dieses Werkstoffverhalten
deut et darauf hin,dafB in den einzelnen Temperaturbereichen verschiedene
Kriechmechanismen zu verzeichnen sind, die durch verschiedene Aktivie-
rungsenergien berlicksichtigt werden miissen. Es erscheint daher sinnvoll,
bel diesen Werkstoffen die Temperatur- und Spannungsabhiéngigkeit in

den Nortonschen Kriechparametern k und n nach Gleichung (2) oder in

den Konstanten A, « und n nach Glelchung (3) zu beriicksichtigen.

Aus Abb, 2 war zu entnehmen, da8 der Werkstoff Nr. 1.4988 bei niedrigen
Spannungen bereits vor Erreichen der Auslegungsgrenze von 0,4 % Dehnung
Tertidrkriechen aufweist. Eine analytische Erfassung des Tertiirbe=-
reiches von Kriechkurven hat jedoch bis heute noch zu keiner allgemein-
gliltigen Formulierung gefiihrt, da sich die einzelnen Werkstoffe im
Verlauf lhres tertidren Kriechbereiches sehr stark unterscheiden,

Die bisher diskutierten Ergebnisse gelten fiir einen einachsigen
Spannungszustand. Flir die mehrachsige Beanspruchung in einem Brenn-
elementhiillrohr mu8 jedoch eine Umrechnung in eine Vergleichsspannung
und Vergleichsdehnung vorgenommen werden. Wie in [ 10_7 gezeligt wurde,
kann fiir wenig kaltverformte Werkstoffe, bei denen keine Anisotropie
auftritt, die Umrechnung nach dem "von Mises-Kriterium" durchgefiihrt
werden. Die Verwendung des Tresca-Kriteriums brachte dagegen eine
weniger gute Ubereinstimmung zwischen Experiment und Rechnung. Ob
auch bei stdrker kaltverformten Materialien dieses Kriterium ohne
weiteres angewendet werden kann, kann bisher nicht eindeutig geklirt
werden. Es ist durchaus denkbar, da8 sich bei einer Kaltverformung
von ca. 15 bis 20 % eine gewisse Anisotropie in Form von Texturen aus-
bildet, die unter Umsti@nden zu einem unterschiedlichen Kriechverhalten
von rRohren im Léngszug~ und Innendruckversuch filhren kdnnen. So haben
Untersuchungen an Fla.chproben mit 20 % Kaltverformung aus dem Werk-
stoff Nr. 1.4988, die senkrecht zur Walzrichtung eingesetzt wurden,
eine geringere Duktilitdt gezeigt als Proben, die parallel zur Walz-
richtung untersucht wurden [ 11__7.

Kriechen unter instationZren Bedingungen

Da schnelle Leistungsreaktoren auch fir einen eventuellen Lastfolge-
betrieb ausgelegt werden miissen, muB das Kriechverhalten der einzuset-

zenden Werkstoffe unter wechselnden Betrlebsbedingungen bekamnt sein.
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Zundchst mufB man sich vor Augen halten, daf die Spannungsverteilung in
einem Brennelementhiillrohr selbst bei einem konstanten Betrieb des
Reaktors nicht konstant ist. Erst recht wird sich durch einen linearen
Spaltgasdruckaufbau in einem Brennelement die Spannungsverteilung zeit-
lich dndern. In diesem Zusammenhang muf die Frage geklidrt werden, ob
durch den linearen Druckanstieg nicht XKriecheffekte durch Primirkriechen
verstidrkt auftreten. In einer englischen Arbeit Zfi2;7 wird berichtet,
daB am austenitischen Stahl AIST 316 L bei 65000 kein wiederholtes Pri-
markriechen bei linearer zeitlicher Belastungserhthung festgestellt
wurde, so dafl man unter diesen Umstidnden mit den Gleichungen fiir sekun-
ddres Kriechen rechnen kann. In Karlsruhe selbst wurden noch keine der-
artigen Messungen mit kontinuierlichem Druckaufbau durchgefiinrt, Es
wurde aber festgestellt, daB bei Versuchem am Werkstoff Nr. 1.4081 mit
stuferweiser LasterhShung die Standzeit um etwa 50 % niedriger war,

als aufgrund von Rechnungen erwartet worden ist 171347.

Wenn Leistungsreaktoren auch im Lastfolgebetrieb eingesetzt werden,
variiert die Hiillrohrtemperatur bei Lastwechseln zwischen 30 % und

100 % um etwa 50°C. Um einen einwandfreien Betrieb des Reakﬁors zZu ge-
wahrleisten, mu8 sichergestellt werden, daB das Material unter den wech-
selnden Temperaturen nicht schneller kriecht als bei der maximal aufire-
tenden Temperatur, die als konstant wirkend angesehen wird und nach der
das Hillrohr ausgelegt wird. So gibt es Literaturhinweise Z—l%;7, daB
beim austenitischen Stahl AISI 304 L die Kriechgeschwindigkeit bei einer
Temperaturzyklierung von 1_2800 um eine mittlere Temperatur von 7O4°C
etwa um den Faktor 2 hdher liegt als bei der maximal auftretenden Tem-
peratur von 73200. Als Ursache fir die erhthte Kriechgeschwindigkeit
wird eine Koagulation von karbidischen Ausscheidungen an den Korngren-
zen angesehen, die zu einer Herabsetzung der Festigkeit fiihrt Z—15;7.

Eine weitere Moglichkeit filir eine ErhOhung der Kriechgeschwindigkeit
durch wechselnde Temperaturen besteht darin, daB ein verstirkter Anteil
Primdrkriechen auftreten kann. Durch die Temperaturwechsel wird unter
Umstinden nie oder nur in einem sehr begrenztem MaBe ein stationdrer
Kriechzustand erreicht, d.h. das Primdrkriechen spielt dann gegeniiber
dem Sekundirkriechen eine wesentliche Rolle und miiBte damit unbedingt
fiir Auslegungsrechnungen berilicksichtigt werden. So wird in einer ameri-
kanischen Arbeit berichtet 1-16;7 daf bei innendruckbeaufschlagten
Rohren aus dem Stahl AIST 304 durch Zyklieren der Stableistung die
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Standzeit etwa um den Faktor 2,5 geringer war als aufgrund von Rech-
nungen unter Zugrundelegung von sekundidrem Kriechen zu erwarten war,
Ein Ausmessen der Rohre ergab ferner eine um etwa 20 % héhere Bruch-
dehnung gegeniiber stationfren Betriebsbedingungen. Belde Effekte deuten
darauf hin, dafB unter den hier vorliegenden Versuchsbedingungen ein
starker Anteil Primirkriechen aufgetreten ist, was zu einer groBeren
Dehnung und verklirzten Standzeit filihrte,

Betrachtet man weiterhin die betriebsmidBige Beanspruchung eines Brenn-~
elementhiillrohres, dann mufl man sich dariiber im klaren sein, daB vor
allem bei einem neuartigen Reaktorsystem bei Aufnahme des Reaktorbetrie-
bes sehr oft Schnellabschaltungen, sogenannte Scrams, auftreten konnen.
Diese Scrams werden beim kleinsten anormalen Verhalten des Reaktors aus-
gellst. Wegen der guten Warmeleitfdhigkeit und der geringen Wdrmekapazi-
tH31 des Klhlmittels Natrium kUnnen dabei thermische Schockbeanspruchungen
auftreten. So rechnet man beim natriumgekiihlten Prototypreaktor SNR bei
einer Schnellabschaltung mit Temperaturinderungen von etwa BOOC/S iiber
10 sec, die voll auf das Hiillrohr und andere Strukturteile wirken, Vor
dem Bau eines solchen Reaktors muB sichergestellt werden, daB das Mate=-
rial etwa 100 derartige Schocks ohne Schaden auszuhalten vermag.

3. Kriechen unter Neutronenbestrahlung

Von der Theorie her sollte im Temperaturbereich zwischen 500°C und TOOOC
keine Beeinflussung der sekunddren Kriechgeschwindigkeit durch eine Neu-
tronenbestrahlung eintreten, solange keine bestrahlungsinduzierten Aus-
scheidungen eine wesentliche Rolle spielen, Wie bereits erwdhnt wurde, ba-
siert das stationdre Kriechen auf einem diffusionsgesteuerten Proczef, und
zwar ist das Klettern von Versetzungen in neue Gleitebenen mit einer Diffu-
sion von Leerstellen verbunden., Da bel den hier betrachteten Temperaturen
die thermische Leerstellenkonzentration bedeutend grdfer ist als die be-
strahlungsinduzierte, sollte man keine wesentliche Beeinflussung der se-
kunddren Kriechgeschwindigkeit erwarten. Die bisher vorliegenden Versuchs-
ergebnisse an den Stdhlen AISI 304 und 316 scheinen diesen Uberlegungen
recht zu geben /17, 18_/. So erkennt man aus Abb. 6, da8 beim Stahl AISI 316
keine wesentliche Beeinflussung der sekundiren Kriechgeschwindigkeit durch

eine Neutronenbestrahlung bei 700°C zu verzeichnen ist. Interessant ist
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hier ferner, daB keine Unterschiede zwischen in-pile und Nachbestrahlungs-

untersuchungen gemessen wurden.

Ob die Werkstoffe 1.4988, 1.4981 und 1.4970 unter Neutronenbestrahlung
ebenfalls keine Beeinflussung der sekundiren Kriechgeschwindigkeit auf-
weisen, kann z.Zt. noch nicht gesagt werden. Da die Legierungen thermo-
dynamisch weniger stabil zu sein scheinen als die austenitischen Stdhle
ATISI 304 und 316, kann man hier eine Bildung von bestrahlungsinduzierten
Ausscheidungen und damit eine Erhohung der sekunddren Kriechgeschwindig-
keit durch Neutronenbestrahlung nicht vollstindig ausschlieBen. So haben
Nachbestrahlungsuntersuchungen am Werkstoff Nr. 1.4988 mit 10 % Kaltver-
formung und einer Auslagerung 85000/1h eine Erhthung der Kriechgeschwin-
digkeit etwa um den Faktor 4 gegeniiber unbestrahlten Proben gezeigt 1719;7.
Solange daher noch keine in-pile Kriechergebnisse an diesen Werkstoffen
vorliegen, sollte man sicherheitshalber bei Auslegungsrechnungen mit einer
gegenilber den out-of-pile Untersuchungen um den Faktor 10 erhdhten Kriech-
geschwindigkeit rechnen.

Die bisher durchgefiihrten in-pile Kriechuntersuchungen wurden vorwiegend

in thermischen oder gemischten thermisch/schnellen Reaktoren durchgefiihrt.
Dabei lagen die Neutronendosen bedeutend unter dem Wert von 1022 n/cm2

( 0,1 MeV), von dem ab ein deutlicher EinfluB der Porenbildung auf das
Werkstoffverhalten zu erwarten ist., Wahrscheinlich werden auch in abseh-
barer Zeit wegen der Schwierigkeiten der Instrumentierung kaum Untersuchun-
gen in schnellen Reaktoren durchgefiihrt werden kdnnen. Es ist jedoch mog-
lich, daB bel hohen Neutronendosen aufgrund von stabilen Versetzungsnetz-
werken und Leerstellenclustern die Kriechgeschwindigkeit unter Bestrahlung
abnimmt /20 /. Uber die GréBSenordnung 148t sich jedoch z.Zt. noch keine An-

gabe machen.

L. SchluBfolgerungen

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB auf dem Gebiet des Kriechverhaltens
von Hiillrohren,die in schnellen‘natriumgekﬁhlten Brutreaktoren eingesetzt
werden sollen ,noch einige offene Probleme existieren. Hierzu gehSren be-
sonders das Verhalten von Werkstoffen bei oder nach hohen Neutronendosen
sowie unter mechanischer und thermischer Wechselbeanspruchung. Auch die
bei sehr niedrigen Spannungen auftretenden Kriechmechanismen und ihre
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mathematische Formulierung bediirfen noch elner eingehenden Untersuchung.

Ferner muf8 auch in Zukunft dem Primirkriechen eine verstidrkte Bedeutung

beigemessen werden, da fir einige Werkstoffe die Beschreibung des Kriech-

verhaltens nach dem Nortonschen Kriechgesetz nicht ausreichend ist.

Es wdre daher wlinschenswert, wenn die Materialexperten in Zukunft voll-
stdndige Kriechkurven verdffentlichen, da die Modelltheoretiker dann neue
und fiir die einzelnen Werkstoffe besser geeignete Kriechgesetze formulie=-

ren komnten,
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Hauptlegierungsbestandteile  (Gew.-3%)
Werkstoff
Cr Ni Mo Nb Ti Fe v

AlSI 304 19 10 - - - Basis -

AlS] 316 17 12 - - - Basis -
1.4988 16 13 1,3 0,8 - Basis 0,7
1.4981 16 16 1,8 0,8 - Basis -
1.4970 15 15 1,2 - 0,45 Basis -
V=-3Ti-15Cr 15 - - 3,0 - Basis

Tabelle 1 Werkstoffe fiir Brennelementhiiilrohre

Na-gekiih I ter schneller Reaktoren

-.‘.(La_
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Tabelle 2: Kriechparameter einiger Hillwerkstoffe /8, 9_/
Werkstoff Zustand Tempgratur n k Spannungsbereich
("c) (kp/mm? )
537 3,2 |47 x 1071 < 21
AISI 316 16sungs- 594 32 |1,1x 107%° <17
gegliiht 648 3,2 16,0 x 10710 < 14
704 3,2 13,7 x 10‘9 ‘ < 8
-1% P
AISI 316 650 4,0 18,4 x 107 < 14
verformt -10 v
700 4,1 1,2 x 10 £ 12
lssungs- | 600 15,0 |3,0 x 10720 25 - 4o
1.4988 gegliiht + 650 8,0 9,0 x 10’15 12 - 36
ausge- 700 7,0 {5,0 x 107 10 - 24
lagert 750 Lo 3,0 x 10'8 6 - 14
21
Josungs- | 6 (12,5) (3,0 x 10” )
1.4981 seglitnt 700 ( 5,2)|(1,0 x 10_9 )
750 ( 5,0)|(7,4 x 1077)
650 (14,0) | (9,0 x 107°°)
1.4981 15 % kalt-| oo ( 6,5)| (4,9 x 107%°)
verformt | g, ( 4,6)|(2,0 x 107)
15 % kalt-| 650 21,0 | 8,7 x 10™°° 20 - 30
1.4970 verformt +| 700 16,0 | 3,8 x 10726 16 - 25
830°/20n | 750 (11,5) (1,5 x 1072°) 15 - 18
V-3ri-15Cr 700 15 |3,0 x 10“29 4o - 50

( ) Versuchsprogramm noch nicht abgeschlossen

Fiir die Gliltigkeit der angegebenen Kriechparameter mufl das Nortonsche
Kriechgesetz in folgender Form angewandt werden

é<%>=k%(§?>]
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l. Einleitung

Seitdem Cawthorne und Fulton ZP;;7 erstmals im Jahre 1967 das Ph#nomen
der Porenbildung in dem neutronenbestrahlten Stahl 316 entdeckten, wurde
eine Flille von Daten bekannt, die das Schwellverhalten von Metallen und
Legierungen unter Bestrahlung als eine allgemein auftretende Strahlenschi-
digung kennzeichnen. Heute wird insbesondere versucht, die grundlegenden
Mechanismen der Porenbildung aufzukliren und die technische Bedeutung
dieses Effektes auf die Auslegungsdaten foritgeschrittener Reaktoren auszu-
loten. Auch die Frage einer eventuellen Sattigung der Porenbildung ist in

diesen Problemkreis mit einbezogen.

2. Phdnomenologie

Porenbildung wurde bisher im wesentlichen in einem Temperaturbereich von
0,3 Ts bis 0,5 Ts gefunden, wobel TS = absolute Schmelztemperatur. Neue
Ergebnisse in einigen raumzentrierten Metallen weisen darauf hin, daf auch
bei Temperaturen T< 0,3 Ts Poren in sehr hohen Konzentrationen auftreten
k6nnen.zr}L7} Bekannt ist auch, daB der Temperaturbereich in dem Poren
existieren, abhidnglg ist vom Neutronen-~ oder TeilchenfluB. So wurde z.B.
beobachtet, daB beli Erhcdhung der Defekterzeugungsrate K um drel Zehner-
potenzen im Stahl 316 der Existenzbereich der Porenbildung um etwa 100°%¢
zu hoheren Temperaturen hin verschoben wird,Z—2J7.

Eine der wenigen, klar erkennbaren Tendenzen ist, daB Reinstmaterialien
bei vergleichsweise niedrigen schnellen Neutronendosen

(Bt ~ 5 x 207 = 5 x 10°° vt E>0,1 Mev)
meBbare Volumendnderungen durch Porenbildung erfahren, was an Nickel,
Eisen, Vanadin, Aluminium und Molybdénrzr3, y, 5, Q;7 nachgewiesen wurde.
Durch Dotierung von Verunreinigungen, bzw. Ubergang zu Legierungen,
wird generell die Neutronendosis, welche zu meBbaren Schwellbetridgen
filhrt, erhdht. Von theoretischen liberlegungen her ist allgemein zu er=-
warten, daB hohe Stapelfehlerenergie ein frilhes Einsetzen der Porenbildung
beglingtigt, Auch die sog. Mikrostruktur des Materials hat griindsdtzliche
Bedeutung fiir den physikalischen Ablauf der Porenbildung. Im folgenden
soll deshalb schematisch die Wirkung von Kaltverformung und von Ausschel-

dungen auf das Schwellverhalten angedeutet werden.
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Der Einfluf der Kaltverformung auf die Porenbildung ist nicht eindeutig.
Holmes / 7_/ z.B. fand, daB eine 50 %-ige Kaltverformung bei Nickel und
Inconel 600 zu keiner Anderung des Schwellverhaltens gegeniiber dem rekristal-
lisierten bzw. losungsgegliihten Material filhrt. Andererseits geht aus einer
Reihe von Zusammenstellungen hervor, daf in den Stidhlen 304 und 316 die
Kaltverformung einen glinstigen EinfluB auf die Porenbildung hat, Kontrovers
ist bisher die von Bullough und Perrin zf¥1;7 vertretene Meinung, daB bei
hohen Neutronendosen der anfidnglich positive Effekt der Kaltverformung sich
umkehrt. Nach den Vorstellungen beider Autoren beruht dies darauf, daB der
Exponent n der Neutronendosis, der in die Berechnung der relativen Volumen-
zunahme 5%2 eingeht, sehr stark von der Versétzungsdichte § abhingt. Bei
niedrigen Versetzungsdiehten, d.h., losungsgeglithten Zustand ist demnach

ein Exponent n von 0,75, bei mittleren Dichten etwa 1,5 und beil sehr hohen
Versetzungsdichten ein n-Wert von etwa 3 zu erwarten., Sowelt bisher iiber-
sehbar, blelbt jedoch der Vorteil der Kaltverformung in den Stdhlen bis zu

mittleren Neutronendosen hin erhalten.

Bisher liegen nur wenige Ergebnisse liber das Schwellverhalten von ausschei-
dungsfdhigen Legierungen vor., Zumindestens in einem Falle « namlich der
v* =hidrtenden Legierung Nimonic PE16 =~ wird die Porenbildung z.,B. im
Vergleich zu den Stihlen 304 und 316 stark reduziert zf@{;7.

3, Modellvorstellungen

Die bekanntesten theoretischen Ansitze Z—lo, 11, 12;7 scllen hier nicht
im Detail erdrtert werden., Hingegen soll auf die wesentlichen physikalischen
Vorgdnge bei der Porenbildung, die Keimbildung und das Wachstum kurz einge=-

gangen werden,

Es ist theoretisch vorstellbar, daBl unter den gegebenen Reaktorbedingungen

» wenigstens bei relativ nledrigen Temperaturen die Porenkeime homogen
gebildet werden, d,h, bel bestehender Leerstelleniibersiattigung durch stati=-
stische Vorgidnge kritische KeimgrdBen erreicht werden, Das als Transmutations-
vrodukt gebildete und in der Matrix praktisch nicht ldsbare Helium kann Porenw
keime in dem folgenden Sinne stabilisieren: Ein teilweise mit Helium gefiill=-

ter Porenkeim besitzt « bei gleicher Leerstelleniibersdttigung - einen
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kleineren kritischen Keimradius. Viel wahrscheinlicher ist- jedoch eine
sog. heterogene Keimbildung. In diesem Falle sind die neben den Frenkel=-
defekten wiahrend der Bestrahlung entstehenden mehrdimensionalen Defekt-
cluster selbst, oder deren Uberlappungen die Porenkeime, welche durch
Helium stabilisiert werden. Mit gleich hoher Wahrscheinlichkeit kbnnen
aber HeliumblZschen selbst als Porenkeime der erforderlichen GroBe fungieren,
In die Berechnungen des Porenwachstums gehen neben den Erzeugungsraten K
an sinsuldren Defekten vor allem die Folgeprozesse =~ wie Rekombinationen
der Gitterfehler und Ausheilung der Defekte ‘an konservativen Senken (Ver=-
setzungen, Ausscheidungen und Korngrenzen) ein, Da Poremwachstum nur mig-
lich ist, wenn die Differenz aus Leerstellenstrom und Zwischengitteratom-
strom in die Pore grifier Null bleibt, muB angenommen werden, dalBl die ver=
schiedenen Senken im System unterschiedlich auf Leerstellen und Zwischen=-

gitteratome wirken,

Im Temperaturbereich maximaler Schwellraten kdnnen wir dayon ausgehen, daf
bereits in losungsgeglithten StZhlen die Annihilation der Punktdefekte an
Senken dominant ist. Eine Kaltverformung des Materials wird deshalb zu=-

nédchst eine sinkende Wachstumsrate der Poren bewirken,

4, FormelmdBige Erfassung und SchluBfolgerungen

Die bisherigen Modelle sind nur partiell vefwendbar. Im wesentlichen

werden deshalb gualitative Argumente bei der Aufstellung sog. Schwellfor=-
meln benutzt. So kann man zeigen, daB bei heterogener Keimbildung =~ Helium
eingeschlossen - eine Dosisabhidngigkeit mit einem Exponenten n~ 1,5 zu
erwarten ist. Temperaturabhingigkeit und Einflufl der Kaltverformung werden
dann durch Anpassung an die experimentellen Daten beschrieben, Damit ist
bereits das Problem der Extrapolation bisher vorliegender Ergebnisse auf
hohere Neutronendosen klar umrissen, sobald man solche Formeln zu Hilfe
nimmt,. Trotzdem besteht natiirlich die Notwendigkelit einer rechnerischen

Erfassung der experimentellen Werte, die sukzessive verbessert werden,

Filr den Stahl 316 kann nach den neuesten Daten mit den folgenden Formeln

4 gerechnet werden [ 13__7:

fir die relative Volumendnderung 5
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a) Stahl 316 - 18sungsgegliihts

AV n =B
.—?\-f.—. = A e (¢t) TRr-Y (1)
wobei A = (T=40) 10710
- .27 8
n =2,05 Tﬁ@;"ﬁ' (T-623)2
B = 0,015 * T+55TL-99-32,6

mit T = Temperatur (°K)

#t = Neutronendosis ( —9—2- . 10°2, E>0,1 MeV)
cm
b) Stahl 316 - 20 % kaltverformts
"AVY =9+ 1077 . (¢t)1’5 ¢+ C (2)
wobel

C = 4,028 ~ 3,712 « 10;2('1‘-273) + 1,014 ° 10-4('1‘-273)2

- 7,879 * 1070 (r-273)°

Flir den Stahl 1.4988 gilt zundchst weiter die von IMF und Interatom vorge=-

schlagene Formel

A r : 2

LY - 8,5 (#t)° « exp (- 1—————”;39800 ) (3)
Die relativen Durchmesserinderungen AD/D aus den Trefoil=Bestrahlungen
DFR 304/1 filhren jedoch zu Schwellwerten, welche darunter liegen und gleich-
zeitig ein Sclwellmaximum bel etwastieferen Temperaturen andeuten., Eine
Anderung obiger Formel sollte jedoch erst nach AbschluB der Nachuntersu=
chungen vorgenommen werden, Sicherer als eine rechnerische Extrapolation der
Schwellformeln zu hoheren Neutronendosen ( > 1023 nvt, E >0,1 MeV) hin, er-
scheint es, die bereits publizierten Simulationsversuche mit Schwerionen

auf Reaktorverhidltnisse zu lbertragen., Diese Versuche sind bis zu mehr
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als 100 Verlagerungen/Gitteratom durchgefiihrt worden, was Neutronendosen
> 2 X 1023 nvt (E> 0,1 MeV) entspricht., Sie zeigen, da8 mit einer SHtti-
gung der Porenbildung im Simulationsversuch beim Stahl 316 und Reinnickel
gerechnet werden kann /8 7,
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1. Einleitung

Bei bestrahlten austenitischen Stdhlen und Nickel-Basis-
Legierungen, beobachtet man,neben einer durch StoBprozesse
hervorgerufenen "Tieftemperaturversprsdung", deren Ausheil-
temperatur zwischen 0,3 und 0,5 Tg (Ts = Schmelztemperatur
in °K) liegt, eine oberhalb ca. 0,5 Tg auftretende von der
Bestrahlungstemperatur weitgehend unabhingige Hochtemperatur-
versprddung. Die Hochtemperaturversprsdung zeigt sich vor
allem in einem Abfall der Bruchdehnung ohne Anderung der
Streckgrenze im Zugversuch oberhalb einer Priiftemperatur
von 500 bis 600°C sowie einer Erniedrigung der Standzeit
bzw. der Zeitstandfestigkeit und ebenfalls einem starken
Abfall der Bruchdehnung im Zeitstandversuch. Als Ursache

der Versprddung ist das durch (n, o )- Reaktionen gebildete
Helium anzusehen, das sich auf Grund der geringen Ioslich -
keit in Form von Blasen vorwiegend an den Korngrenzen ansam-
melt und so zur Verminderung der Duktilit&dt bei hohen Tempe-~-
raturen filhrt. Die Tatsache, dafl die Versprodung auch durch
eine Hochtemperaturglilhung nicht rilickgingig gemacht werden
kann und dieser Duktilit&dtsverlust meist ohne Streckgrenzen-
erhdhung auftritt, schlieBt andere Mtglichkeiten, wie z.B.
Bildung von feinverteilten Ausscheidungen durch Entmischungs-
vorginge aus.

Bei einer Bestrahlung der austenitischen Stihle und Nickel -
Bagig-Legierungen mit thermischen Neutronen ist die Helium -
produktion vorwiegehd iber die 1OB(n,g(,) 7Li—Reaktion méglich.
Bei einer Bestrahlung mit schnellen Neutronen dagegen tragen
alle anderen Elemente wie Ni,Cr und Pe iiber (n,0d) - Reaktionen
mehr oder weniger zur Heliumbildung bei.

Eine deutliche Identifizierung des Heliums als verantwortliches
Element fiir die Versprddung erbrachten Zyklotron - Bestrahlun -

ganzfi;Z Die Ergebnisse dieser Versuche, bei denen getrennt
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unterschiedliche Mengen von Helium und Lithiumkernen in
Stahlfolien eingeschossen wurden, lieBen eine deutliche
Versprodung nur bei den mit Helium beschossenen Proben
erkennen. Damit wird die beobachtete Versprddung nach
einer Neutronenbestrahlung verstédndlich, da alle St&hle
oder Nickellegierungen, wie die Analysen zeigen, Bor in
Form von Verunreinigungen oder in geringer Konzentration
als Legierungselement enthalten. Uberraschend jedoch ist
der Befund, daB diese Versprodung bereits bei 1077 bis
108 Atom - % He einsetzt.

2. Vorstellungen zur Hochtemperaturversprodung

Da nun die austenitischen Stdhle und Nickel-Basis-ILegie-
rungen bei hohen Temperaturen zur Ausbildung interkristal-
liner Risse vom "Wedge Typ" neigén, wdhrend sie bei tiefen
Temperaturen transkristallin brechen, deutet darauf hin,

daB die Korngrenzenfestigkeit mit steigender Temperatur
stédrker abnimmt als die Kornfestigkeit. Diese Aussage gibt
zwar noch keine Hinweise auf die im einzelnen ablasufenden
Vorgédnge, sie zeigt aber, dafl sich die Hochtemperaturver -
sprodung ausschliefflich auf die Vorgénge beim interkristail-
linen Bruch auswirkt. Ein interkristalliner Bruch entsteht
dadurch, dafl sich an den Korngrenzen,wdhrend der Verformung,
kleinste Hohlrdume bilden, die Ausgangspunkt fiir einen Rif
sind. Die Versprodung, d.h. Herabsetzung der Bruchdehnung
und Zeitstandfestigkeit infolge Helium - Ausscheidungen ist
darauf gzuriickzufiihren, daf die Hohlridume, zu deren Bildung
im unbestrahlten Material je nach Werkstoff eine mehr oder
weniger groBe plastische Verformung notwendig ist, im be -
strahlten Werkstoff in Form der Helium-Blasen sehr viel
frither vorliegen und so das Einsetzen des Bruches erheblich
beschleunigen. Aus den gleichen Griinden fithrt das Vorhanden-
sein der Heliumblasen, wie die Versuche zeigen, 2zu einer
Verschiebung des Ubergangs transkristalliner - interkristal-
liner Bruch zu tieferen Temperaturen. Damit solche Hohlr&ume
wachsen und zu einem RiB fiihren konnen, miissen sie eine be -
stimmte GréBe haben, wenn man voraussetzt, daB das Wachsium
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Uber eine ILeerstellenkondensation erfolgt, was zumindest fiir
den Bruch im Kriechversuch angenommen wird.
Dieser kritische Blasenradius fiir eine angelegt® Spannung 53
ergibt sich zu

Ty = —0’63—7-3:‘
wog”die Grenzflidchenenergie zwischen Blase und Matrix ist
qr= 1500 erg/cm?).
Es ist denkbar, da8 die an den Korngrenzen liegenden He-Blasen
mit T 2 'k unter der angelegten Spannung durch Leerstellenkon -
densationen weiterwachsen und schlieBlich bei Beriihrung mehrerer
Blasen einen Bruch in der Korngrenze ausldsen. Zweifellos zei ~
gen die austhenitischen St&hle und die Nickellegierungen eine
besonders ausgepriégte Tendenz zum interkristallinen Bruch, die
nicht nur durch die chemische Zusammensetzung, sondern offen -
sichtlich auch noch eine Folge der Gitterstruktur ist, wie aus
Abb. 1 ersichtlich[ﬁ%}iD&s Auftreten der Hochtemperaturverspro-
dung oberhalb dergx-jN- Umwandlung dokumentiert sich auch in
einem deutlichen Ubergang vom transkristallinen zum interkristal-

linen Bruch.

Sicherlich erfaft die hier bisher in kurzer Form geschilderten
Vorstellungen lber den Mechanismus der Hochtemperaturverspro-
dung nicht vollig die ablaufenden kompligzierten Vorgéinge die -
ser Erscheinung.Diese Modellvorstellungen wurden aus diesem
Grunde auch schon verschiedentlich modifiziert. Trotz allem
ist es mit Hizfe dieser Vorstellungen mtglich, Schliisse mit
dem Ziel zu ziehen, die Hochtemperaturversprédung zu vermeiden
oder zumindest ihr Ausmaf zu verringern,

3. Beeinflussung der Hochtemperaturversprodung durch mechanisch-

thermische Vorbehandlungen

Da es nicht moglich ist, die Erzeugung von Helium zu verringern,
nuB man zur Verminderung der Hochtemperaturversprodung entweder
versuchen die Neigung des Werkstoffes zum interkristallinen

Bruch zu verringern oder die Helium-Kongzentration in den Korn -
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grenzen herabzusetzen, da nur die in den Korngrenzen aus-
geschiedenen Heliumblasen versprodend wirken.

Durch eine geeignete mechanisch-thermische Vorbehandlung

kann man bei den ausscheidungsf&higen austenitischen Stihlen
die Hochtemperaturversprédung verringern, insbesondere dann,
wenn das Helium iiber (n, ob)- Reaktionen homogen verteilt er-
zeugt wirdeB,lh i]ﬁ Das Ziel einer solchen mechanisch-ther -
mischen Vorbehandlung ist es, feinverteilte Ausscheidungen
zu erzeugen, die das gebildete Helium im Korn fixieren und
damit seine Anreicherung an den Korngrenzen erschweren.

An Hand von Versuchsergebnissen des Stahles 4988 sollen die
verschiedenen Moglichkeiten zur Beeinflussung der Hochtem-
peraturversprodung diskutiert werden. Sehr gut lassen sich
die Ergebnisse der 10% kaltverformten, bzw.l10% kaltverform-
ten und anschlieBend bei 85000/1h vor der Bestrahlung ausge-
lagerten Proben hier einordnen. Im ersten Fall(Abb.2), bei
nur lo%iger Kaltverformung, beobachten wir gegeniiber einer
To%igen Kaltverformung mit Auslageruhg bei 85000/1h eine
stdrkere Abnahme der Zeitstandfestigkeit und Duktilit&t durch
die Bestrahlung. Die ermittelten Bruchdehnungen liegen unter
0,5%. Zus&tzlich lassen die Ergebnisse erkennen, daB der Ein-
fluB der Bestrahlung sich in einer betrédchtlichen Zunahme

der minimalen Kriechgeschwindigkeit bemerkbar macht.

Im zweiten Fall wurden die Proben nach lo%iger Kaltverformung
noch zusétzlich bel 85000/1h ausgelagert. Die dabei im Korn
gebildeten Karbidausscheidungen wirken als Fgllen fiir die
Helium-Atome und filihren auf diese Weise zu einer Verringerung
der Hochtemperaturverspridung. Dies zeigt sich in einem gerin-
geren Zeitstandfestigkeitsverlust gegeniiber der nur lo%igen
kaltverformten Proben und einer etwas besseren Nachbestrah -
lungsduktilitédt. Wihrend die unbestrahlten Vergleichsproben
Bruchdehnungen zwischen 8 und 4% mit einer in Richtung niedri-
geren Spannungen abnehmender Tendenz zeigten, liegen die Werte
fiir die bestrahlten Proben bei o,4 bis 1,6% mit einer zu niedri-
geren Spannungen zunehmender Tendenz. Im Gegensatz zu den nur
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10% kaltverformten Proben ist die Zunahme der minimalen Kriech-
geschwindigkeit nur geringfiigig.

Eine weitere Moglichkeit zur Verringerung der Hochtemperatur -
versprdodung besteht in einer Verminderung der KorngréBe, da
hierdurch sowohl die He-Konzentration in den Xorngrenzen als
auch die Bruchneigung giinstig beeinfluBt werden sollten4r6;7.

Die Ergebnisse, der in dieser Richtung am Stahl 4988 durchge-
fiihrten Untersuchungen, bestédtigen die obige Annahme, doch macht
sich der KorngrtBeneinfluB erst bei KorngroBen <lomm deutlich
bemerkbar. In unserem Fall liegt die KorngrtBe des untersuchten
Stahles 4988, welcher vor der Bestrahlung 50% kaltverformt bzw.
zusédizlich bei 85000/1h ausgelagert wurde, bei ca. Smmvergli -
chen mit 3om=im normalen Zustand. In Abb.3 ist die Zeitstand -
festigkeit vor und nach Bestrahlung des Stahles 4988 in den
beiden Zustédnden wiedergegeben. Es ist keine nennenswerte
Beeinflussung der Zeitstandfestigkeit durch die Bestrahlung
festzustellen. Hier ist -allerdings darauf hinzuweisen, daB die
Warmfestigkeit und die Kriecheigenschaften durch ein sehr feines
Korn negativ beeinfluBt werden, sodaB die auf diese Weise er -
reichte hohe Duktilit&t nach Bestrahlung mit einem erheblichen
Verlust an Festigkeit erkauft werden muB. Zwar tritt auch hier
eine gewisse Duktilitdtsabnahme auf, doch liegt die Nachbestrah-
lungsduktilitdt noch 2zwischen 10 und 20%, wie aus Abb. 4 er-
sichtlich. In beiden Pdllen zeigte sich eine geringfiligige Ab -
nahme der minimalen Kriechgeschwindigkeit nach der Bestrahlung.

4, SchluBfolgerungen

Zusammenfassend kann gesagt werden, daB die bisherigen Vorstel-
lungen iiber den Mechanismus der Hochtemperaturversproddung in

der Lage sind, experimentell gefundene Zusammenhinge zu erklé&ren.
Die sich aus diesen Vorstellungen ergebenden Moglichkeiten der
Verbesserung des Bestrahlungsverhaltens konnten experimentell
bestdtigt werden und fiihrten teilweise zu guten Ergebnissen.
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Abb. 3
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vor und nach Bestrahlung.

Abb., 4

Bruchdehnung von o
X8CrNiMoVNb1613 bei 650 C
vor und nach Bestrahlung.
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1. Einleitung

Die Kurzzeiteigenschaften eines Werkstoffes werden am einfachsten durch den
einachsigen Zugversuch ermittelt, bei dem die Verformungsgeschwindigkeit
wihrend des Versuches konstant gehalten wird. Als Zugproben werden sowohl
Rund- als auch Blechproben verwendet. Das Kurzzeitverhalten wird dann anhand
eines Spannungs-Dehnungsdiagrammes gemidf Abb. 1 dargestellt. Die Verfor=-
mungsgeschwindigkeiten betragen bei diesen Versuchen zwischen 0,1 % und 10 %
der Zugprobenlinge pro Minute,

Durch Neutronenbestrahlung kommt es in metallischen Werkstoffen zu Schiddi-
gungen, die die mechanischen Kurzzeiteigenschaften wesentlich veridndern

kSnnen [l, 2, 3_7.

Man unterscheidet gewdhnlich zwel Arten von Strahlenschidden, die nach dem
Temperaturbereich, in dem sie auftreten, als Tieftemperaturversprddung oder
als Hochtemperaturversprodung bezeichnet werden.

Der Ubergang von der Tieftemperaturversprédung zur Hochtemperaturverspro-
dung liegt bel austenitischen Stdhlen im Bereich der halben absoluten
Schmelztemperatur, Die Tieftemperaturversprdodung beruht auf der Erzeugung
von Gitterdefekten durch schnelle Neutronen. Solche Gitterdefekte bewirken
eine Streckgrenzenerhdhung, oft auch eine Erhdhung der Zugfestigkeit und
immer eine Verminderung der Bruchdehnung.

Bei hoheren Temperaturen heilen diese Gitterdefekte teilweise aus, ohne
daB Jjedoch der unbestrahlte Ausgangszustand wieder erreicht wird.

Es kommt vielmehr zu sogenannten Sekundidreffekten, wie die Bildung von
Versetzungsnetzwerken usw. AuBlerdem kann durch die Gitterdefekte das ge=-
samte Ausscheidungsverhalten durch die erhchte Anzahl von Keimstellen Je
nach Gefligezustand deutlich verdndert werden.

Die Hochtemperaturversprodung erfolgt durch die Bildung von Helium durch
(n, a)-Reaktionen besonders mit Bor und Stickstoff im thermischen FluB
und durch (n, o)=-Reaktionen von insbesondere Chrom, Nickel und Eisen im
schnellen Flu8,

Das so erzeugte Helium koaguliert bei hSheren Temperaturen in den Korn-

grenzen zu Blasen und filhrt zu einem vorzeitigen Aufreifien der Korngrenzen,
d.h, der Ubergang vom duktilen transkristallinen Bruch zum interkristalli-
nen Sprodbruch wird durch die Bestrahlung zu niedrigeren Temperaturen ver-
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schoben, Das bedeutet, daB8 sich die Hochtemperaturversprdodung im Gegensatz
zur Tieftemperaturversprdung nur auf die Bruchdehnung auswirkt,

Da sich Jjedoch im Temperaturbereich der Hochtemperaturversprodung auch
die Sekunddreffekte bemerkbar machen, ist es oft nur sehr schwer moglich,
eine Trennung zwischen der Versprddung durch Helium und der Versprddung
durch Gitterdefekte durchzufiihren.

2% Mﬁglichkeiten zur Verringerung der Strahlenschiaden der mechanischen

Kurzzeiteigenschaften von austenitischen Stdhlen

Es erhebt sich nun die Frage, welche Mdglichkeiten sich zur Verminderung
der Strahlenschidden in austenitischen Stdhlen anbieten.

Bei den filir einen natriumgekiihlten schnellen Briiter in Betracht kommenden
stabilisierten austenitischen Stihlen 1,4981, 1.4988 und 1,4970 brachten
besonders thermisch-mechanische Vorbehandlungen gute Ergebnisse [fﬁ;7.
Aufgrund der sehr komplexen Zusammensetzung dieser Stdhle gibt es jedoch
keine allgemeingiiltige optimale Vorbehandlung fiir alle Stdhle, Es hat sich
vielmehr herausgestellt, daB schon bei verschiedenen Chargen einer Legie~
rung durch leichte Abweichungen in der chemischen Zusammensetzung unter-
schiedliche Ergebnisse nach glelchen Vorbehandlungen erzielt wurden.

Tm folgenden seien jedoch am Beispiel des Sandvik-Stahles 12R72HV = 1.4970=
= X1O0CrNiMoTiB 1515 einige Moglichkeiten zur Verbesserung des Nachbestrah-
lungsverhaltens aufgezeigt. Wihrend aus Kurzzeltversuchen nach Bestrahlung
keinerlei quantitative Aussagen liber die mechanischen Eigenschaften unter
Reaktorbedingungen gemacht werden kdnnen, ist auf diese Welse aber die
Ermittiung des optimalen Werkstoffzustandes moglich, Dieser Stahl wurde

im BR 2 in Mol bei einer Bestrahlungstemperatur von etwa 50°C bis zu elner

schnellen Dosis von @t~ 2 x lO21 ns/cm2 und einer thermischen Dosis von

1,5 x 10°% nth/en® bestrahlt /5 7. Der Stahl wurde dabei in den folgen-
den fiinf verschieden vorbehandelten Zustdnden eingesetzt:

a) 1150°c - 15 Stunden

p) 1150°C =~ 15 Stunden + 1025°C - 5 Stunden

¢) 1150°%¢ - 15 Stunden + 900°C - 5 Stunden

a) 1150°¢ - 15 Stunden + 15 % kaltverformt

O,
e) 1150°% . 15 Stunden + 15 % kaltverformt + 750°C - 20 Stunden.
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Betrachtet man zundchst die Streckgrenzen und Zugfestigkeiten der Zustande
a) bis ¢) (Abb. 2), so stellt man im l¥sungsgeglilhten Zustand a) eine
starke Streckgrenzenerhohung fest, die etwa einer 15 %-igen Kaltverformung
entspricht, Dieser Effekt ist eindeutig auf Gitterdefekte zurlickzufilhren,
Mit stelgender Testiemperatur nimmt diese ErhBhung noch zu, Hier wird der
Sekunddreffekt deutlich. Es kommt in diesem Bereich zu bestrahlungsindu-
zlerten feinverteilten Ausscheidungen, welche als Hindernisse fiir die Wan-
derung von Versetzungen wirken. Bei den Zustidnden b) und ¢), bei denen
die Karbidausscheldung durch die Vorbehandlung vorweggenommen wurde, werden
diese Bestrahlungseffekte geringer. Auch die Bruchdehnungen zeigen den
giinstigen EinfluB von feinvertellten Karbidausscheidungen nach Auslagerun=
gen bel 1025°C bzw. 900°C (Abb. 3).

Wdhrend im losungsgeglilhten Zustand a) schon bei 600°C eine sehr starke
Versprodung auftritt, werden bei dem Zustand c¢) selbst bei 750°C noch
Dehnungen von etwa 20 % erreicht,

Autoradiographische Untersuchungen ergaben, daf bei dem bel 900°C ausge=
lagerten Zustand elne hinsichtlich der Verminderung der Heliumversprodung
ginstige gleichmdBige Borverteilung vorliegt,

Von den beiden kaltverformten Zustdnden d) und e) sei hier nur der Zu-
stand d) kurz erwdhnt. Man beobachtet eine nur geringe Streckgrenzener-
hdhung durch Bestrahlung, was auf die starke Verfestigung durch die 15 %-ige
Kaltverformung zuriickzufithren ist. Da aber durch diese Kaltverformung die
Duktilitdt schon im unbestrahlten Zustand sehr herabgesetzt wird, kommt

es nach der Bestrahlung zu einer totalen Versprddung (Abb. 4). Aus diesen

Ergebnissen lassen sich folgende Schliisse ziehens
g

Um ein glinstiges Nachbestrahlungsverhalten austenitischer Stdhle zu er-
reichen, sollten schon im unbestrahlten Ausgangszustand folgende Bedingungen
erfiillt sein:

a) Geringe Neigung zum interkristallinen Bruch.

b) Giinstige Ausscheldungen in den Korngrenzen zur Verfestigung der
Korngrenzen.

¢) Feinverteilte Ausscheidungen im Korn, die als Senken fiir Helium
wirken.

d) Homogene Borverteilung.

e) Ausreichende Duktilitit im unbestrahlten Zustand.

f) Ein mdglichst thermisch stabiler Zustand.
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Aufgrund solcher Ergebnisse wurden die Zustidnde fir die im folgenden
beschriebenen Hochtemperaturbestrahlungen festgelegt, Vom Sandvik-Stahl
liegen zur Zeit noch keine Ergebnisse aus Hochtemperaturbestrahlungen vor.

3, Ergebnisse aus Hochtemperaturbestrahlungen

' In den Tabellen 1 und 2 sind Kurzzeiteigenschaften der Stihle 1.4988 und
1.4981 nach Hochtemperaturbestrahlungen aufgefiihrt. Es fallt auf, daB
beim Bestrahlungsprojekt Mol *C die Streckgrenzen des Stahles 1.4988 im
bestrahlten Zustand tellwelse niedriger liegen als die vergleichbaren
Werte der unbestrahlten Proben, Das ist dadurch zu erkliren, daB die Bee
strahlungstemperatur von 650°C nicht immer eingehalten werden konnte und

teilweise erheblich hoher lag.
Abb. 5 zeigt die Veriznderungen der Streckgrenzen und GleichmaBdehnungen

des Stahles AISI 304 nach Bestrahlung im EBR IT / 6 /. Man sieht die
sehr starke Streckgrenzenerhchung durch die Neutronenbestrahlung, Bei
Testtemperaturen oberhalb 760°C deutet sich eine Versprodungsverminderung
und ein Abbau der Streckgrenzenerhthungen an, Den Einflu8 der Neutronen-
dosis zeigen die Abb. 6 und 7 /7. 7.

Man stellt fest, daB die Dosisabhingligkeit der Streckgrenzenerhthungen
mit zunehmender Testtemperatur geringer wird,

Die Abb. 8 und 9 verdeutlichen den EinfluB8 unterschiedlicher Bestrahlungs-
temperaturen auf die Kurzzeiteigenschaften des Stahles AISI 304 im Tem~-
peraturbereich zwischen 370°C und 700°C nach einer ERR II-Bestrahlunng8;7.
Besonders auffallend ist die erhebliche Streckerenzenerhthung (iber 600% )
und die fast vollige Versprodung nach einer Bestrahlung bel 400°C

(Bt = 3,5 x 10°° njen” E> 0.1 MeV).

Auch der Stahl AISI 316 wurde nach einer EBR II-Bestrahlung in zwei ver=
schiedenen Gefligezustdnden gepriift ZTELJ7..Abb.]£>zeigt die Veridnderungen
der Bruchdehnungen und der Streckgrenzen, Im ldsungsgegliihten Zustand
erfolgte auch hier eine sehr starke Streckgrenzenerhdhung. Im kaltver-
formten Zustand kommt es erwartungsgemi8 nur noch zu sehr geringen
Streckgrenzenerhdhungen durch Bestrahlung. Allerdings wurden in diesem
Zustand nur sehr geringe Bruchdehnungen gemessen.
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4, Zusammenfassung

Am Beispiel des Sandvik-Stahles 12RT72HV wird erliautert, wie sich die
Strahlenschiadigung der mechanischen Kurzzeiteigenschaften nach Bestrahlung
im BR 2 in Mol durch. geeignete Vorbehandlungen vermindern ldft.

Es zeigt sich, daB besonders Glilhungen, die zu einer homogenen Borvertei-
lung und zu feinverteilten Ausscheidungen im Korn, sowie zu Korngrenzen~
gleiten hemmenden Ausscheidungen in den Kormgrenzen fiihren, die Kurzzeit-
verspriodung merklich verkleinern, Der EinfluB mechanisch«thermischer Vor-
behandlungen wird aus den Ergebnissen des Bestrahlungsprojektes Mol 3C am
Stahl 1.4988 deutlich, Man sieht, daB nach geringer Kaltverformung durch
eine nachfolgende Glilhung beil 850°C die Duktilitit nach Bestrahliung er=-
hoht wird. Demgegeniiber wird die Bruchdehnung in einem 50 % kaltverform=
ten Zustand durch eine Glithung bei 850°C verschlechtert.

Einen direkten Vergleich der Stdhle 1.4988 und 1.4981 gibt es im Bestrah-
lungsprojekt Mol 3B/1, Beide Stidhle wurden im Zustand "10 % kaltverformt

+ 850°C - 1 Stunde" bei 650°C bestrahlt. Obwohl der Stahl 1,4988 in diesem
Zustand unbestrahlt eine hthere Bruchdehnung hatte, zeigt der Stahl 1,4981
nach Bestrahlung hohere Dehnungswerte., Dieser Stahl wurde auch im Bestrah-
lungsprojekt DIDO M 4 in verschiedenen thermisch-mechanisch vorbehandel-
ten Zustdnden bestrahlt, Auch hier brachte der oben erwdlmte Zustand

"10 % kaltverformt + 850°C - 1 Stunde" gute Ergebnisse.

{bersichtshalter sind noch einige Literaturwerte der Legierungen AISI 304
und AISI 316 aufgefiihrt,jedoch ist ein direkter Vergleich wegen der sehr
unterschiedlichen Bestrahlungsbedingungen nicht mdglich,
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Tabelle 13

Mechanische Kurzzeiteigenschaften von Stahl 1,4988

Bestrahlungsbedingungen Testtemperatur 650 (o} Testtemperatur 700°C Testtemperatur 750 °c
Gefiigezustand 50,2, § 60,2 | oB $ ¢ 0,2 §
& (kp/mm®) (kp/mm Yo (%) (kp/m | (kp/mn?) (%) (kp/mR) (kp/mm ) (%)
Mol 3C: T = go °c (6 768 h)
g=1,1x 10°2 n/omf (schnell)
7,1 x 1021 n/cm2 (thermisch)
10 % kaltverformt bestrahlt 35,2 36,6 | 0,75 - - (24,o)+ (24,0) 0
unbestrahlt 35,3 - 8,60 27,6 30, 7,2
10 % kaltverformt \
+850°% - 1h bestrahlt 25,6 | 28,7 | 1,5 - 23,4 23,8 0,4
unbestrahlt 31,0 3,7 (12,4 - 26,9 28,0 9,1
50 % kaltverformt bestrahlt 23,3 30,7 | 6,6 12,7 16,8 8,0
unbestrahlt 21,2 6,8 |47,3 15,6 15,9 67,7
50 % kaltverformt
+850% - 1h bestrahlt 19,8 28,0 | 5,0 - 13,1 18,4 6,5
unbestrahlt 22,1 27,0 |[51,0 - 17,3 18,4 54,3
Mol #B: T = 650 C_(3 770 h)
gt = 7 x 10°In/em® > 0,1 MeV
10 % kaltverformt
i__§_§9f§_-___l__2 bestrahlt 33,0 37,0 2,6 23,3 | .23,3 0,3 (13,8)+ (13-8)+ 0
unbestrahlt 30,5 38,5 |19,7 13,7 | 35,4 |22,2 14,3 8, 16,0
DIDO M1l: T = 6go°c (2 900 h)
gt = 4,5 x 1020 n/c (schnell)
1,2 x 102! n/en® (thermisch)
1050% -~ 1 h
+ 750°C = 3-5 h bestrahlt 26,4 31,2 | 1,9 - - - -
unbestrahlt 19,9 37,5 23,5 - - - -

+Streckgrenze wurde nicht erreicht!

Verformungsgeschwindigkelt 0,01/min

-90¢ -



Tabelle 23 Mechanische Kurzzeitelgenschaften von Edelstahl 1,4981

. § O
Bestrahlungsbedingungen Testtemperatur 650°C Testtemperatur 700°C Testtemperatur 750°C Testtemperatur 800 C
Gefiigezustand g0,3 | 0B $ 60,2,y B ,| & 60,2, | @B , $ c0,2| oB $
(kp/mn) | (kp/me)| (%) (kp/rmm! )' (kp/mn)| (%) (kp/mn”) | (kp/mm") | (%) (kp/mnf) | (xp/mP) | (%)
DIDO M4: T = 650°C (3.000 h) '
gt = lb:loaon/cma (schnell)
= 6x1020n/cm2 (thermisch)
2050°%c - 1h  bestranlt 23,0 | 30,5 | T.6 22,1 | 265 | 69 17,3 | 198 | 6,5 1,9 | 12,7 | 0,5
unbestrahlt 15,5 28,4 22,0 15,8 22,7 16,2 13,6 17,8 14,5 11,6 11,9 8,6
1050°c = 1 h
+ 10F kaltverf, bestrahlt 40,5 43,1 3,0 37,2 37,8 1,3 32,5 32,9 0,9 (56) (56) o
unbestrahlt 36,1 ‘3802 1,9 31,7 3396 5,5 28’6 28,9 353 19,0 19,3 u,l
1050°% -1 h
+ 10% kaltverf,
"'__8.59:9_"__];_1". bestrahlt 22,5 36,2 4,5 31,8 22,0 1,6 29,8 30,0 1,2 Probe bel 5 kp gerissen
unbestrahlt 29,8 33,5 9,9 29,0 30,9 5,0 28,7 29,1 | 1,8 17,8 18,1 1,8
Mol ZB/1: T = 650°C (3.770 h)
gt = 7x10° n/en® 0,1 MeV
10 % kaltverformt
+850°% - 1h  bestrahlt 28,6 | 2,0 | 2,7 21,6 | 238 | 1,6 | 2,7 | 22,7 | 1,5 . . .
unbestrahlt 23,3 29,5 15,2 22,9 27,0 11,7 23,5 26,7 9,0 - . -

Verfo: sgeschwindigkeits 0,01/min

=L0€ -
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1. Einleitung

In Brennstidben wird der Bremnstoff in Form einer keramischen Verbindung
- U02 bzw. (U,Pu)0,, UN bzw. (U,Pu)N oder UC bzw., (U,Pu)C - eingebracht.,
Als Hilllmaterialien dienen haupisdchlich Stdhle, Nickellegierungen und
moglicherweise Vanadinleglerungen. Das Vertridglichkeitsverhalten dieser

Materialkombinationen soll hler betrachtet werden.

Die Vertrdglichkeit umfaBt die Beschreibung folgender chemischer Wechselwir-
kungen zwischen Hiillmaterial und Brennstoff unter Betriebsbedingungen:

a) Die Bildung neuer Phasen in der Kontaktfliche zwischen Brennstoff
und Hiille.

b) Diffusion von Spaltprodukten und Metalloiden (O,N,C) in die Hiille,

die zu Ausscheidungen in der Hiille bzw., zu ihrer Versprodung fihren,

c) Die Diffusion von Hiillmaterialkomponenten in den Bremnstoff, die
eine Schwdchung der Hiille und eine Veridnderung des Brennstoffes

(neue Phase, Sintern) zur Folge hat.

Ziel von Vertridglichkeitsuntersuchungen ist es, aufgrund der Beobachtung
dieser Wechselwirkungserscheinungen die Betriebseignung eines Brennstoff-
Hiillmaterial-Systems, d.h. eines Brennstabes fiir geforderte Betriebsbe-
dingungen festzustellen und/oder Grenztemperaturen zu ermitteln, bis zu

denen diese Systeme eingesetzt werden konnen.

Manche Reaktionserscheinungen an oder in der Hiille sind vergleichbar mit
Jjenen, die bei der "#duBeren Korrosion" (Vertriglichkeit Hiille/Kilhlmittel)
auftreten. Ein Abtrag der Korrosionsprodukte oder des Hiillmaterials, wie
man es bei der ZuBeren Korrosion durch das Kihlmittel beobachten kamn,

findet bei Unvertridglichkeitsreaktionen zwischen Brennstoff und der Hiille
nicht statt. Die Kinetik der Reaktionen wird daher im wesentlichen durch

ein parabolisches Zeitgesetz bestimmt.

Beil den hier betrachteten Brennstoffen - U02, UN und UC bzw., den Misch-
brennstoffen mit den entsprechenden Plutoniumverbindungen - handelt es
sich bel den auftretenden Wechselwirkungen im wesentlichen um Metalloid-
austauschreaktionen, Uran- bzw. Plutoniumaustauschreaktionen und Komplex-
reaktionen - also beide Austauschreaktionen zusammen - splelen eigent-
lich nur beim nitridischen und =~ in verstdrktem MaB - beim karbidi-
schen Brennstoff in Verbindung mit den hier behandelten Hiillmaterialien
eine grofere Rolle.
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2. Das Verhalten ohne Bestrahlung

2.1

2.1.1

Oxidischer Brennstoff

U02

Die Vertridglichkelt von oxidischem Brennstoff schien zundchst nicht
sehr problematisch,., Das Urandioxid ist eine sehr stabile Verbindung
- auch im Vergleich mit anderen Metalloxiden, AuBer Zirkon ist
kein anderes Element der hier in Frage kommenden Hiillmaterialkompo=-
nenten in der Lage, Urandioxid zu reduzieren. Uranaustauschreaktio-
nen sind wenig wahrscheinlich, weil die Stabilifét der mdglichen
uranhaltigen intermetallischen Verbindungen (UNis, UFee) nicht so
grofl ist. Eine Analogie zu der bekannten Komplexreaktion mit Alu=-
minium zu Aluminiumoxid und Uranaluminid, die bei etwa 500°C statt-
findet, ist mit Hiillmaterial fiir Hochtemperaturbrennelemente nicht

Zu erwarten.

Urandioxid ist Jjedoch eine Verbindung mit einem grofBlen Homogenitidts=-
gebiet, Die Sauerstoffaktivitit steigt von sehr geringen Werten fiir
unterstochiometrisches U02 bis zu hohen Werten fiir Uberstdchiometri=-
sches UO2 an. Die Wahrscheinlichkeit von Reaktionen hidngt daher
sehr stark von der Stdchiometrie des Bremnstoffs ab. Fir stochiome-
trisches oder nur leicht iiberstochiometrisches Urandioxid geniligen
Jedoch geringe Sauerstoffreaktionen mit der Hiille, um mit dieser

im thermodynamischen Gleichgewicht zu stehen, so daB dlese Reak-

tionen in kurzer Zeit zum Stillstand kommen.

Out=of=pile-Untersuchungen ergaben fast durchweg gute Vertriglich=-
keitsergebnisse von stochiometrischem und unterstdchiometrischem
UO2 mit Stdhlen, Nickellegierungen und Vanadinlegierungen mit Titan-
gehalten bis etwa 10 Gew.=% Z—;;7, Stdhle und Nickellegierungen

zeigten bis 1300°C mit U0, keine Reaktionen, Bei etwa 1400°C

schmolzen die Proben. Vanadium und Vanadinlegierungen mit niederen

Titangehalten blieben bis 1500°C mit U0, stabil, Uberstdchiome-

trisches U02 dagegen ist in der Lage;hochchromhaltige Stdhle

(20 Gew.=%) und Nickellegierungen schon bei 800°C aufzuoxidieren
/ 2_/. Vanadinlegierungen nehmen ebenfalls vom iiberstdchiometri-

schen UO, Sauerstoff auf ZTEQJ7.
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Die Reaktionserscheinungen sind bel den einzelnen Hiillmaterialtypen
unterschiedlich. St#hle und Eisenbasislegierungen vom Typ Incoloy 800
neigen zu Korngrenzenausscheidungen. Beil den Nickelbasislegierungen
bilden sich eher Schichten an der Phasengrenze zwischen Hiille und
Brennstoff. Bel den Vanadinlegierungen kommt es zu Ausscheidungen

der Legierungspartner im Xorn und in den Korngrenzen des Hiillmateri-

als.

2.1.2 (U,Pu)O?

Der Zusatz von Plutonium erhtht die Sauerstoffaktivitdt des unter-
stOchiometrischen Oxids erheblich. Es sind daher mit dem stSchiome-
trischen und auch unterstochiometrischen (U,Pu)O2 Reaktionen moglich,
die mit UO2 nicht stattfinden. Bei Stdhlen und Nickelbasislegierungen
ist der Unterschied nicht sehr gro8. Out-of-pile-Untersuchungen mit
Mischoxid und Stdhlen ergaben selbst bei Temperaturen bis zu lOOOOC
liber 1000 Stunden gute Vertriglichkeit / 5, 6, 7_/. GroBere Reak-
tionen sind bel diesen Materialkombinationen in-pile beobachtet wor-
den. Hlerbeil spielen jedoch andere Einfliisse noch eine Rolle, auf die

spdter eingegangen wird.

Von groferer Bedeutung ist der EinflufBl des Plutoniumzusatzes beil Vana-
dinwerkstoffen, Die thermodynamischen Daten lassen selbst mit stark
unterstdchiometrischem (U,Pu)o2 noch Reaktionen mit Vanadium erwar-
ten, erst recht mit Legierungselementen wie Ti, Zr, Ta und Nb.

Glihungen von (UO 8Pu mit Vanadium und titan~ und chromhal-
2

0’2)01’97 o) o, ..
tigen Vanadinlegierungen bei 700°C und 800 C iiber 1000 Stunden er=
gaben deutliche Hﬁftesteigerungen in den Hillmaterialien, die auf
eine Sauerstoffaufnahme zurickgefihrt werden Zf8,7' Vanadinoxid
scheint sich dabeil jedoch nicht gebildet zu haben. Moglicherweise

ist die Aufoxydation der Vanadinhiille nicht so kritisch, wie sie

sich aus der Thermodynamik darstellt. Bel einem Kihlmedium niederer
Sauerstoffaktivitidt (Natrium < 15 ppm O) ist es denkbar, dafB der
Sauerstoff durch die Hiille hindurch wandert und vom Kiihlmittel aufge-
nommen wird, ohne daB sich in der Hiille eine Sauerstoffkonzentration
einstellt, durch die diese unzulissig stark versprodet wird bzw,

mehr versprddet wird als durch die Reaktionen mit dem Kihlmittel

selbst.
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Nitridischer Brennstoff

UN

Uranmononitrid ist eine Verbindung ohne nennenswerten Homogenitidts-
bereich., Es 1iBt sich jedoch leicht einphasig darstellen. Komplika-
tionen aufgrund von nichtstdchiometrischer Zusammensetzungen erge-
ben sich daher praktisch nicht. Seine Stabilitdt ist erheblich ge=-
ringer als die von U02, so dafl Uranaustauschreaktionen eher wahr-
scheinlich sind. Auch im Vergleich mit anderen Metallnitriden
schneidet es schlechter ab als U'O2 (gegeniiber anderen Oxiden), so

daB auch Metalloidaustauschreaktionen hier eher stattfinden konnen.

Mit austenitischen StiZhlen ist UN bis lOOOOC gut vertraglich Z—Q;Z
z{@{;7. Eine leichte Nitrierung ist moglich, wenn der Stahl titan-
stabilisiert ist. Bei Incoloy 800 sind feine Titanausscheidungen
schon bei 760O nach 1000 Stunden zu erkennen.zré_7. Reaktionen zu
UNi5 treten, je nach Nickelgehalt der Leglerung, erst iiber llOOo
oder 1200°C auf, Mit Nickelbasislegierungen findet man schon beil
900°C oder leicht dariiber die kritische Reaktion zu wig /1, 97

Die Vertridglichkeit mit Vanadinlegierungen hingt vom Titangehalt
ab. Legierungen mit 20 % Ti reagieren schbn bei 800°C mit UN, Nach
144 Stunden sind Diffusionen von Stickstoff und Uran in die Hiille
gemessen worden 171;7. Legierungen mit geringen Titangehaltien

( £5 Gew.~%) kbnnen bis 900°C mit UN vertrdglich sein. Ab 1000°C
ist die Uran- und Stickstoffdiffusion jedoch schon erheblich, Rein-
vanadin erwies sich bei 1000°C nach 144 Stunden noch gut vertrig-
lich. Hier ist jedoch eine verstirkte Aufoxydation des Brennstoffs
durch Sauerstoff aus der Hiille zu beobachten Zrﬁ;;z

(U,Pu)N

Ein unterschiedliches Vertriglichkeitsverhalten von (U,Pu)N gegen=-
iiber UN ist nicht zu erwarten. Die thermodynamischen Daten geben
sogar eine hdhere Stabilitdt fir PulN als fiir UN an.

Mehrere Untersuchungen an Mischnitrid ergaben eine gute Vertriglich=
keit mit Stahl vom Typ 304, Incoloy 800 und Inconel 625 bei Tempe-
raturen bis zu 1000°C iiber Glihzeiten von 1000 und 5000 Stunden
/710, 11 7. Bei 700°C und 800°C zeigte sich (U,Pu)N sogar iiber
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10 000 Stunden als voll vertriglich mit Stahl vom Typ 304 bei

Natriumbindung Z—12_7. In einigen Fdllen wurden Reaktionen beil
lOOOOC\beobachtet, die auf iiberschissige Anteile an Uran bzw,
Plutonium oder an Stickstoff zuriickgefilhrt werden Zfl};7.

Auch zwischen Vanadin und (UO gPu, 2)N wurden bei 1000°C nach

3’ 2
1000 Stunden keine Reaktionen beobachtet, die auf eine Unvertrig-
lichkeit zuriickgefilhrt werden konnten. Wie beim UN wurde auch hier

eine Oxydation des Brennstoffs durch Sauerstoff aus der Hiillle ge-

funden 1—1};7.

Karbidischer Brennstoff

uc

Allgemein ist die Vertraglichkeit von karbidischem Brennstoff mit
Hiillmaterialien schlechter als die von oxidischem und nitridischem
Brennstoff, Der Wert der freien Bildungsenthalpie von UC ist we=-
sentlich geringer als der des Oxids und unter iiblichen Versuchs-
bedingungen auch geringer als der des Nitrids. Reaktionen zu uran-
haltigen Phasen sind deshalb noch wahrscheinlicher als beim Nitrid,
Die Affinitdt des Kohlenstoffs ist zu einer Reihe von Hiillmaterial-
bestandteilen, wie Ta, Nb, Zr, Ti und V, gréBer als zu Uran. Die
Affinitdt von Chrom ist nur wenig geringer. Kohlenstoffaustauschre-

aktionen sind daher in vielen Fdllen wahrscheinlich.

Neben der geringen thermodynamischen Stabilitdt des Urankarbids
kommt, fiir das Vertrdglichkeitsverhalten dieses Brennstoffs noch er-
schwerend hinzu, daB UC unter IOOOOC einen eng begrenziten Homogeni-
tdtsbereich hat und sich nicht ohne ‘grdiBeren Aufwand einphasig her-
stellen 1dB8t, Abweichungen von der stochiometrischen Zusammensetzung
fiihren bei Kohlenstoffiiberschu zur Bildung von U02 oder UEC3 und
bel Kohlenstoffmangel zu freiem Uran. Die Anwesenheit der zweiten
Phase bedeutet einen erheblichen Anstieg des chemischen Potentials

der iiberschiissigen Komponente (Kohlenstoff bzw. Uran) und damit

‘hohere Reaktionswahrscheinlichkeit, Das Vertrédglichkeitsverhalten

hingt daher wesentlich von der Zusammensetzung des Brennstoffs ab.
Am besten verhdlt sich stbchiometrisches, einphasiges UC (Sauerstoff-
und Stickstoffanteile miissen dabei als Kohlenstoffidquivalent ge
rechnet werden). Unterstdchiometrisches UC filhrt im Kontakt mit
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Eisen- und Nickelbasislegierungen zu erheblichen Reaktionen zu

UF82 bzw. UN15.

Aufkohlung der Hiille.

Uberstdchiometrisches UC verursacht eine raschere

Die Angaben aus der Literatur ergeben kein einheltliches Bild des
Vertriglichkeitsverhaltens 571%47. Viele Rerichte lassen ein gutes
Verhalten von stdchiometrischem UC mit austenitischen Stdhlen bis
zv 800°C iiber l¥ngere Zeit (5000 Stunden) bei Helium=Rindung er-
kennen, Mit UberstSchiometrischem UC werden im allgemeinen schon
beil tieferen Temperaturen Reaktionen gefunden, Es gibt jedoch auch
Angaben iiber gnute Vertmplichkeit bis zu 90000 und iiber Reaktlionen
auch unter 80000. Bel den Versuchen, dile ilber gute Vertriglichkeit
mit unterstdchiometrischem UC bel Temperaturen von 800°C und dariber
berichten, wird sehr wahrscheinlich die Oxydation des Urans durch
Saverstoff aus dem System (Natrium, Hiillmaterial) die Reaktivitit
des Urans abgebaut haben, Rel 9OOOC reagiert UC, in dem sich noch
freies Uran befindet, schon nach kurzen Zeiten {144 Stunden) kata-
strophal /15 7. Uberstschiometrisches UC fithrt bei 800°C bei den
austenitischen Stdhlen nach 500 Stunden zu Ausscheidungen entlang
den Korngrenzen bis zu Tiefen zwischen 400 und 800 ym‘lfl§;7. Hoher
nickelhaltige Legierungen (> 30 Gew.-% Ni) sind schon bei 700°C

mit UC nicht mehr vertriglich / 16 7.

Natrium als Bindemittel erhtht im allgemeinen die Geschwindigkeit
der Kohlenstoffreaktion, Der Effekt ist vor allem beim liberstSchio=-
metrischen UC und bei Temperaturen unter 800°C deutlich erkennbar,
Die Verhdltnisse bel Helium-Bindung sind denen bei direktem Kontakt
dhnlich,

Die Vanadinlegierungen mit Titangehalten bis etwa 5 JQW&S% scheinen
nach 1716;7‘vor allem bei Temperaturen iiber 8OOOC mit UC besser ver=
trdglich zu sein als die austenitischen Stdhle, Am deutlichsten zeigt
sich der Unterschied bei lOOOOC, wo die Stihle schon nach kurzer Zelt
(100 Stunden) vollkommen durchreagieren, wihrend sich bei den Vana-
dinlegierungen nur Reaktionszonen von 30 bis 50 p nach 700 Stunden
bilden.

(U,Pu)C

Das Verhalten von (U,Pu)C diirfte direkt mit dem von UC vergleichbar
sein /14 7/, PuC ist zwar nach den thermodynamischen Daten noch
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etwas weniger stabil als UC. Da man es Jjedoch meist mit einem nicht-
stbchiometrischen Bremnstoff zu tun hat und die betrachteten Systeme
fast durchweg thermodynamisch instabil sind, das Vertriglichkeits=
verhalten also im wesentlichen durch die Kinetik der Reaktionen bestimmt
wird, dlirfte die geringere Stabilitdt des PuC am Verhalten des Misch-
karbids nichts #@ndern. Die Phasenzusammensetzung des Mischkarbids

ist bei iberstdchiometrischer Zusammensetzung z.T. anders als beim

UC: Beim Mischkarbid liegt als zweite Phase im allgemeinen das
Sesquikarbid vor.

Beim reinen Urankarbid dagegen haben wir beim geschmolzenen, iber=-

stdchiometrischen Brennstoff U02 als zweite Phase und nur nach einer

Warmebehandlung bzw. Sintern entsteht das U203
vor allem bei Na-Bindung, hat sich gezeigt, daB die Kohlenstoffab-
gabe des Bremnstoffs und damit die Aufkohlung der Hiille bei Anwe-

s In vielen Fdllen,

senheit von Dikarbid wesentlich hSher ist als bei Anwesenheit des
Sesquikarbids, so dafB als vertridglichkeltsverbessernde MaBinahme eine
Wirmebehandlung des Brennstoffs zur Verringerung des Dikarbidanteils

vorgeschlagen worden ist,

In der Literatur / 1%, 17_7 werden iiber viele Vertriglichkeitsun~
tersuchungen mit dem Mischkarbid berichtet, sie geben im wesentli-
chen das bel UC beschriebene Bild wieder.

%, Zum Verhalten unter Bestrahlung

el

Allgemeines

Die bisher gemachten Ausfilhrungen stitzéen sich im wesentlichen

auf out~of-pile~Untersuchungen und beschreiben nicht umfassend das
Verhalten, das im Reaktor zu erwarten ist. Wihrend des Betriebes
eines Reaktors kommen noch Einfliisse auf das Vertriglichkeltsver-
halten hinzu, die bei den iiblichen out-of=-pile=Untersuchungen niht
beriicksichtigt werden. Im wesentlichen sind dies die Spaltprodukte,
der Temperaturgradient und die Strahlung. Uber den EinfluB der
Strahlung auf die chemischen Wechselwirkungsvorginge ist man sich
noch nicht ganz im klaren, Allgemein wird eine Beschleunigung der
Reaktion bei den niederen Temperaturen erwartet, Uberlegungen da-

riber, ob die Strahlung am Zustandekommen von Transportreaktionen
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im Brennstoff beteiligt ist, sind schon angestellt worden Zrﬁiij7.
CGravierender auf das Vertridglichkeitsverhalten scheinen die Ein-
fliisse des Temperaturgradienten und der Spaltprodukte zu sein. Der
Temperaturgradient im Bremnstoff bewirkt allgemein eine Erhohung

der Aktivitdt des Metalloids im Bremnstoff an der Phasengrenze
Bremnstoff/Hiille. Eine Ausnahme macht das ilberstdchiometrische

Oxid. Eine Sauerstoffverteilung im Bremnstoff, die sich uber das
Gleichgewicht mit der CO/002 Gasphase einstellt, bewirkt beim lber=
stdchiometrischen Oxid eine Erhthung des 0/M~-Verhdltnisses in der
heiflen Zentralzone und eine Erniedrigung in der kalten AuBenzone

des Brennstoffs. Umgekehrt ist es beim unterstdchiometrischen Brenn-
stoff: Die Sauerstoffverteilung iiber das CO/CO2 Verhdltnis bewirkt
hier eine Erniedrigung der Stoéchiometrie im Innern und eine Erhdhung
auBen. An der Ubergangszone Bremnstoff/Hiille wird man es aus diesem

Grunde praktisch immer mit einem stOchiometrischen Oxid zu tun haben.

Die Spaltprodukte konnen zu erheblichen Reaktionen filhren, wie aus
Vertraglichkeitsuntersuchungen zwischen simulierten Spaltprodukten
und verschiedenen Hiillmaterialien geschlossen werden kann.z713;7.
Auch in hochabgebrannten Brennstdben sind Reaktionen beobachtet
worden, die in vielen Fdllen auf die Wirkung von Spaltprodukten
zurlckgefilhrt Werden.ZféQL7. Als schadlichstes Spaltprodukt in Bezug
auf die Hiillmaterialvertrdglichkeit erscheint das Cdsium, Tellur

und Jod kommen ebenfalls Probleme aufwerfen.

Einen weiteren EinfluBl auf das Bestrahlungsverhalten bewirkt die
Stochiometrieverschiebung infolge des Abbrandes von Uran=- bzw,
Plutoniumatomen. Die bei der Spaltung der Schwermetallatome frei-
werdenden Metalloidatome werden von den Spaltprodukten nicht voll-
stindig abgebunden, so daB sie zu Reaktionen mit der Hiille zur

Verfiigung stehen.

Oxidischer Brennstoff

In der Praxis wird man es immer mit unterstSchiometrischem Brenn-
stoff zu tun haben, da mit lberstdchiometrischem Oxid die Stahl=-
hiillen aufoxidiert werden konnen. Schwach unterstdchiometrisches
U-Pu-Mischoxid {(0/M~1,98) 148t sich leicht durch eine reduzierende
Sinteratmosphidre herstellen, Flir ein gutes Vertridglichkeitsverhalten
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fiir hohere Abbridnde sollte jedoch ein stirker unterstdchiometrischer
Brennstoff verwendet werden, da die Stochiometrieverschiebung beim
Mischoxid betrdchtliche Werte erreichen kann. Ein stark unterstdchio-
metrischer Bremnstoff (0/M~ 1,90) kann erhalten werden bel hdherem
Plutoniumanteil (~ 30 Mol.-% Puog) und bei Verwendung von Sauerstoff=
gettern (Zirkon- oder Titanschwamm) im Sinterraum, Uber das AusmaB
der Stochiometrieverschiebung werden fiir den oxidischen Bremnstoff
unterschiedliche Angaben gemacht. Die Diskrepanzen hingen im wesent-
lichen damit zusammen, dafl der Berechnung nicht die gleichen Spalte
produktausbeuten zugrundegelegt werden. Die Art und Menge der Spalt-
produkte hdngt auBer vom Grad des Abbrandes noch vom Spaltstoff
(U;é35 oder Pu-239), von der Energie der Spaltneutronen und von der
Zeit nach der Spaltung ab ZTQL;7. Eine weltere Ursache fiir Diskre-
panzen ist die Bewertung der Seltenen Erden, Obwohl sie sowohl im
unterstochiometrischen wie im liberstochiometrischen Oxid in das
Uran= bzw, Plutoniumoxidgitter elngebaut werden, sollten sie beil
unterstochiometrischen Zusammensetzungen wie Sesquioxide und erst
bei Uberstdchiometrischen Zusammensetzungen wie Dioxide bewertet
werden. Unter Berlicksichtigung dieser Umstidnde ergibt sich fiir
unterstochiometrisches UO2 bei Spaltung von U=235 im thermischen
Flu8 (0,025 €V), eine Erhchung des O/M~Verhdltnisses um etwa 3,5
bis 4,0 x 10 “mach einem Abbrand von 10 %. Bel unterstSchiometri-
schem (U,Pu)0, ist die Erhdhung des 0/M-Verhiltnisses etwas griBer.
" 8le kann im ungiinstigsten Fall nach einem Abbrand von 10 % etwa

0,1 betragen. Die Erhdhung des O/M-Verhiltnisses des stdchiometri-
schen und liberstochiometrischen Bremnstoffs ist wesentlich geringer,
da bel dem hier herrschenden Sauerstoffpotential Molybddn oxidiert
wird und fir die Atome der Seltenen Erden, wie schon gesagt, Je

2 Atome Sauerstoff statt 1,5 zu verrechnen sind. Das Mischoxid
(U,Pu)0, erfihrt damn eine Stéchiometrieerhdhung um etwa 1,5 x 107
nach einem Abbrand von 10 %, Fiir reines U0, ergibt die Rechnung
keine Erhdhung der Stochiometrie iiber das Verhidlinis O/M = 2,000

hinaus.

Die Ergebnisse aus den bisher durchgefiihrten Nachbestrahlungsunter-
suchungen geben kein einheitliches Bild ilber das Vertridglichkeits-
verhalten wahrend des Reaktorbetriebes: In frilheren Bestrahlungs=-
versuchen (vergl, / 20 /) wurden keine ernsten chemischen Wechsel-
wirkungen mit der Hiille nachgewlesen, so daB im allgemeinen die
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Oxidvertridglichkeit als nicht problematisch betrachtet wurde, Die
Untersuchungen beschrinkten sich Jjedoch oft auf geringe Abbrinde
oder hatten nicht das Problem der Hilllmaterialvertriglichkeit zum
Ziel. Erst in Untersuchungsberichten neuerem Datums (1968/69) werden
z,T. starke Reaktionen zwischen oxidischem Bremnstoff und StzZhlen
berichtet. Hauptreaktionsprodukt dabei ist Creo3 oder ein Komplex-r
oxid mit CP203§ Uber die Beteiligung von Spaltprodukten an den Reak=
tionen wird vielfach berichtet. Eine spezifische Rolle scheint dabeil
das Cisium zu spielen, Es ist eines der hdufigeren Produkte, die bei
der Spaltung anfallen. Es wird angenommen, dafl Wechselwirkungen mit
der Hiille erst ab einem bestimmten Sauerstoffpotential im Bremnstoff
stattfinden, bei dem die Bildung von Cdsium-Chrom-Komplexoiden
moglich ist. Zur Kldrung der CHsium=Reaktionsmoglichkeiten bzw.der
der mOglichen Reaktionen mit Spaltprodukten liberhaupt, lduft z.Zt.

am IMF ein umfangreicheres Untersuchungsprogramm,

Trotz oder wegen der vielen Untersuchungsergebnisse, die aus Nach=-
bestrahlungsuntersuchungen vorliegen, gibt es zur Zeit noch kein
einheitlich fundiertes Bild iiber die Oxidvertradglichkeit im Reaktor=-
betrieb. So kann man aus den Ergebnissen noch keilne Angabe liber die
hochstzulidssige Temperatur machen, Schon bei 45000 wurden Reaktionen
gefunden, die beil ungefihr gleichem Abbrand bei 650°C nicht beobach=
tet werden konnten»zréa;7. Es gibt auch Berichte Zféj;7, die davon
sprechen, daB bis 650°C auch bei hohen Abbrénden (> 10 %) die
Reaktionen auf Zonen bis maximal 25 p beschridnkt bleiben. Dagegen
steht die Aussage Zféh;7, dafl bei geringeren Abbrinden schon unter
600°C starke Reaktionen beobachtet worden sind,

Karbidischer und nitridischer Bremnstoff

‘Nachbestrahlungsuntersuchungen von Nitriden und Karbiden, auch als
Hochleistungsbrennstoffe bezeichnet, sind noch nicht so reichlich
vorhanden, wie von Oxiden., Die Ergebnisse deuten Jjedoch darauf
hin, dafBl sowohl beim Nitrid wie beim Xarbid mit keinen anderen
Problemen als( sie durch die out=of-pile-Untersuchungen schon be=
kannt sind zu rechnen sind. Dshe, UN und (U.Pu)N sind auch unter
Reaktorbedingungen mit Hilllen aus austenitischen Stdhlen gut ver=
triglich. Mit den Karbiden sind je nach Kohlenstoffgehalt mit
Aufkohlungserscheinungen zu rechnen,
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Die Spaltprodukte scheinen beim Nitrid- und Karbidbremnstoff weniger
Schwierigkeiten zu bereiten als beim Oxid. Bei (U,Pu)N sind selbst
bei hohen Abbrdnden (~10 %) und Hiilltemperaturen von YOOOC keine
Spaltproduktreaktionen mit der Hiille festgesteilt worden Zré5;7.

Die gleichen Beobachtungen, allerdings bei geringerem Abbrand,
wurden bei (U,Pu)C gemacht /26 7.

Auch die StGchiometrieverschiebung ist nach den thermodynamischen
Abschitzungen weniger problematisch als beim Oxid, Das Karbid
diirfte allenfalls eine geringfligige Aufkohlung wihrend des Abbran-~
des erfahren, Beim Nitrid ist eine Stickstoffaktivitdtserhchung

zu erwarten, sie fihrt jedoch nicht zu den Reaktionsmoglichkeiten
wie beim Oxid,
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1. Einleitung

Unter Korrosion durch fliissiges Natrium soll hier jede Verdnderung am Hiill-
rohr durch die Einwirkung von Natrium und den darin geltsten Stoffen ver=-

standen werden.

Der geschlossene Natriumkreislauf ist gekennzeichnet durch Temperaturge=-
fdlle und Systemteile mit unterschiedlichen Strémungsgeschwindigkeiten.

An den heiBesten Tellen des Kreislaufes mi3t man Wandstidrkenverminderungen.
Die Geschwindigkeit der Reaktion ist temperaturabhidngig ih der Form von
Arrhenius-Gleichungen Zf1;7. Im Kreislauf treten wegen der variierenden
Verhdltnisse Reglonen unterschiedlicher Abtragung und sogar Abscheidung
auf 172;7, Die Abscheidung ist in kalten Anlageteilen mit hoher Stromungs-
geschwindigkeit oder Turbulenz besonders grof ZT3;7.

Die Geschwindigkeit der Aufldsung und ihre Temperaturabhingigkeit ist fiir
die Hauptelemente der austenitischen Stdhle unterschiedlich groS Zri, 4;7.
Dies fithrt zu Verschiebungen in der Zusammensetzung der Hiillrohre in den
duBeren, randnahen Zonen. Die selektive Ldsung von Ni und Cr gibt AnlaB
zur Bildung einer Diffusionszone zeitlich konstanter Starke, die auch
ferritische Struktur annehmen kann. zfﬁ{i?

Einige Ausscheidungen stablilisierter austenitischer Stihle, die vorzugs=-
weise in Korngrenzen angereichert sind, neigen zur Reaktion mit dem Natri-
um. Die Folge kannein interkristalliner Angriff sein ZTS, 6_7e

Komponenten, die nur in geringer Konzentration vorliegen, aber zur Festig-
keit der Werkstoffe wesentliche BeitrHge leisten, kOnnen im Temperaturge-
fdlle vom Natrium abtransportiert werden, zum Beispiel der Kohlenstoff ZTEL7.
oder das Bor 177;7. Umgekehrt konnen Brennelementhiillen aus dem Natrium
Elemente wie Sauerstoff, Kohlenstoff, Stickstoff oder Wasserstoff aufnehmen
und dadurch versproden. Sc¢ neigen zum Beispiel Vanadiumlegierungen zur
Aufnahme dieser Stoffe ZfB, 9;7. Die Schidden bestehen in einer Versprddung

der Brennelementhiillen,

Die Temperaturabhidngigkeit der Korrosionsgeschwindigkeit ist schon genannt
worden, weiter ist die Stromungsgeschwindigkeit des Natriums und dessen Ge-
halt an Verunreinigungen, vorzugsweise an Sauerstoff, ein bedeutsamer Para=-
meter, Ob ein Einflufl der Kreislaufgeometrie gegeben ist, wird vermutet,
muB jedoch noch nachgepriift werden.
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2. Korrosionsmechanismen

2.1 Mechanismus der Abtragung von austenitischen Stihlen

Die Versuche haben gezeigt, daB die Abtragungsraten sehr stark vom
Sauerstoffgehalt des Natriums beeinfluBt werden / 1, 4 / (Abb. 1).
Eine thermodynamische Betrachtung hat daher die Reaktionsmtglichkeiten
mit dem Sauerstoff in den Vordergrund zu stellen, Einen Versuch in
Richtung auf ein derartiges Korrosicnsmedell unternehmen Blair und
Munir /10 /. Die Wirkung des Sauerstoffs ist iiber die Gl. (1) als
eine Austauschreaktion zu verstehen,

2 Na( + MeO

1) (geldst im Me) Me(s) + NaQO(gelﬁst im Na) (1)

Das Reaktionsgleichgewicht ist bestimmt durch die Gleichung (2)

0 0 .
Noey  AC (Na,0) A% (Me0) No(me)ges. ~ e
= + log (2)

No (na) 2,305 RT No(va) ges. Na

log

wobel
Molenbruch von Sauerstoff 0 in Metall

Me bzw. Na

Nome)* No(na)

No(me)ges. No(na)ges. = Molenbruch von O in Me bzw. Na Jeweils

im Sattigungszustand

N, , Molenbruch von Me in MeO bzw.Na in Na0

Me® "'Na
AGONa o* Go&eo = freie Standardenthalpie fiir die Bildungs-
2

reaktion von Naeo bzw. MeO

Die oxydierten Metallantelle werden vom Natrium abgetragen. Das Gleich=
gewicht ist sehr stark temperaturabhidngig Z'11;73 in Anlagetellen mit
niedrigeren Temperaturen kann daher Sauerstoff wieder freigesetzt
werden, Dieser Mechanismus konnte also die Rolle des Sauerstoffs in der
Auflosung von Materialkomponenten ebenso wie den Massetransport in
Richtung des Temperaturgefdlles erkldren. Er macht auch verstidndlich,

dafBl die Konzentrationen an Fe, Cr und Ni im Natrium des Kreislaufs keinen
Zusammenhang zu den SHttigungswerten der Konzentration zeigen 1712;7.
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Die thermochemischen Grundlagen, von denen die Lage des Gleichgewichts
nach Gleichung (1) bestimmt wird, sind in Abb. 2 nach Ergebnissen von
Minushkin und Kissel Zri};7 sowie Jansson und Berkey Zfll;7 dargestellt.
Je nach Temperatur und Sauerstoffgehalt des Natriums sind also Doppel=-
oxide des Cr oder Fe bestiandig oder zerfallen unter Freisetzung von

Na20.

Die Auflosungsgeschwindigkelt verschiedener Elemente in Natrium und ihre
Temperaturabhingigkeit sind fiir verschiedene Komponenten des Stahls, zum
Beispiel fiir Ni oder Fe, unterschiedli¢h (Abb. 3). Daher verschiebt sich
in der Oberflichenzone der Hiillrohre auch die chemische Zusammensetzung
Je nach der Temperatur der Reaktionszone, generell jedoch in Richtung
auf eine relative Anreicherung von Eisen unter Verlust von Chrom und

Nickel.

Transport interstitieller Elemente im Natrium und Korrosion bel Hiill-
rohren aus V-15 % Cr-1 % Ti

Die Affinitdt der Komponenten der Vanadiumlegierungen zu den Intersti-
tiellen wie Sauerstoff, Stickstoff und Kohlenstoff 1st so gro8, daf die
Hillrohre das Natrium gettern und von diesen Nichtmetallen aufnehmen,
solange sie 'im Natrium in geniigender Aktivitit vorhanden sind. Durch

die Aufnahme dieser Elemente erleiden die Hiillrohre aus V=15%Cr=1%Ti
eine gewisse Versﬁrﬁdung‘ Die Aufnahme von Sauerstoff erreicht eine
Sattigung, die bei 600°C unter 0,5 Gew.-% liegt / 14 7. Tst nach
Sdattigung des Hiillrohres die Sauerstoffaktivitdt im Natrium noch hdher
als 0,1 Gew.~-ppm, so bilden sich an der Hiillrohroberfliche Oxidschich-
ten, die nicht schiitzend sind und vom stromenden Natrium abgetragen
werden. Filir einen Reaktorkiihlkreislauf in den Dimensionen der Na-2-
Studie Z715;7 tritt die Situation, die HuBere Oxidbildung und Wand=-
stdrkenverlust verursachen wlirde, nicht ein, wenn der Ausgangsgehalt
des Natriums 10 Gew.~ppm Sauerstoff nicht libersteigt und die Sauerstoff=-
Leckage des Kreislaufes auf 1,5 1/h begrenzt bleibt 1716;7. Die praktisch
eintretende Korrosionsreaktion besteht also in der Aufnahme von Inter=-
stitiellen nach einem parabolischen Zeitgesetz ZTB, 1&;7, die Phinomene
entsprechen den Erscheinungen der inneren Oxydation.zri7, 13;7.

Die Duktilitdt der mit Sauerstoff gesdttigten Hlillrohre bel Einsatztempe=-

ratur diirfte noch ausreichend sein, um Hillrohrschiden als Folge der

Sauerstoffaufnahme ausscheiden zu kdnnen.
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Voriibergehende Sauerstoffexkursionen filhren zur Wandstidrkenverminde-
rung und miissen durch geeignete MafSnahmen zur Natriumreinhaltung be-
kdmpft werden. Die GroBe der anfiénglichen Sauerstoffgetterungsreaktion
ist in Abb. 4 als Funktion der Temperatur aufgetragen. Die Reaktions-
geschwindigkelt 188t mit der Zeit nach, da das Sauerstoffangebot ge-
mdB der Gettergleichung (3)

ACo(vy = ( %‘&‘) " Cio(ma) (%)
wobeil
ACO ) = Zunahme der O-Konzentration der Vanadin-Legierung
o (Na) = anfédngliche O-Konzentration im Na
Mia® Ty = Masse Natrium bzw., Vanadium im System

durch stindigen Verbrauch kleiner wird.

Da die Vanadiumlegierungen auch andere Nichtmetalle wie Kohlenstoff
und Stickstoff binden, muB der Kihlkreislauf so ausgelegt werden,

daB ein moglichst kleines Angebot an diesen Elementen zur Verfiigung
steht. Die Bremnelementkisten scllten daher gleichfalls aus Vanadium-
legierungen, die iibrigen Teile des primédren Kreislaufs aus stabili-
sierten austenitischen Stdhlen aufgebaut sein.

Korrosionsmechanismen anderer potertieller Hiillwerkstoffe

Untersuchungen an verschiedenen reinen Metallen und Legierungen haben
gezeigt, daB die Hiillwerkstoffe sich dhnlich den austenitischen St&hlen,
den Vanadiumlegierungen oder dem Zirkonium und seinen ILegierungen [ 19_7
verhalten. Die als Hiillwerkstoffe gelegentlich diskutierten Molybdin-
legierungen zeigen in Reaktionskinetik und Ph#nomenoclogie grofBe Ahnlich-
keit zu den austenitischen Stdhlen [ 20_7.
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3. GroBe der Hillrohrschidigung durch Natrium

Die an den Hiilllrohren aus verschiedenen Werkstoffen zu erwartenden Schidi-
dungen werden im folgenden zusammengestellt., Die vorhandenen Informationen
reichen noch nicht zur Gewinmung exakter Auslegungsdaten aus, Daher sind
weltere eingehende Untersuchungen in Natriumkreisliufen in Seibersdorf, Mol,

Apeldoorn, Bensberg und Karlsruhe in gegenseitiger Abstimmung vorgesehen.

3.1 Hillrohre aus austenitischen Stidhlen

3.1.1 Wandstirkenverluste
Fir die in den USA gebrauchlichen austenitischen Stdhle wie AIST 304
und 316 liegen recht gut ibreinstimmende MeBwerte als Funktion der Strd-
mmgsgeschwindigkeit, der Temperatur und des Sauerstoffgehaltes des
Natriums vor Zrﬁ, 2;;7. Die Brauchbarkeit der Werte wird eingeschrinkt
durch unzuverlidssige Angaben iiber den Sauerstoffgehalt des Natriums.
Die Testergebnisse an den Werkstoffen 1,4981, 1,988 und 1.4970,
soweit iiberhaupt welche vorliegen, lassen sich nicht direkt mit den in
Abb. 5 zusammengestellten Werten aus der Literatur vergleichen.ﬁber~
schligige Rechnungen zeigen jedoch, dafB die Wandstdrkenverluste an diesen
Stzhlen in der gleichen GroBe liegen sollten, wenn diese Werkstoffe

unter gleichen Bedingungen eingesetzt werden / 6, 7, 22 /.

Danach ist bel den anzustrebenden niedrigen Sauerstoffgehalten um

5 Gew.-ppm bei der Hotspot-Teﬁperatur von 70000 und Stromungsgeschwin-
digkeiten um 6 m/sec der Abitrag 2 x 10"3 em/a anzunehmen. Bei der
Natriumaustrittstemperatur von 55000 vermindert sich der Wert unter
sonst gleichen Bedingungen auf etwa 2 x 10_& cm/a. Systematische Zu-
sammenhinge zwischen Korrosionsraten und der Zusammensetzung der Le=-

gierungen lassen sich aus den vorliegenden Ergebnissen nur schwer
ableiten, doch ist in einigen Versuchen ein Zusammenhang mit dem Nickel-
gehalt der Werkstoffe nachgewiesen worden / 1, 4, 23 /. Diese Abhingig~
keit diirfte jedoch fiir die Wandstdrkenverluste der zur Auswahl stehen-

den Austenite nur von untergeordneter RBRedeutung sein,

3.1.2 Stdrke der Diffusionszone
Die sich unter der reagierenden Oberfldche susbildende Diffusionszone

veranderter Zusammensetzung und Struktur trigt moglicherweise nicht
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mehr zur Festigkeit des Hilllrohres bel. Ihre Stdrke muB daher bei der
Hilllrohrauslegung berlicksichtigt werden. Unter den Hotspot-Bedingungen
diirfte die konstant blelbende Dicke dieser Zone etwa bel 2 x 107> em
liegen [ 24_7, sie kann jedoch im Bereich von Korngrenzen auch tiefer
in das Metall hineinreichen. Bei niedrigeren Temperaturen ist die
Diffusionsschicht entsprechend dﬁrmer,\bei 600°C betridgt ihre Dicke,
wie Abb. 6 zeigt, nur etwa 5 x 10'4 em. /77 7

Im Gegensatz zu den meisten Beobachtungen an den Stizhlen AISI 304 und
316 treten an den zur Auswahl stehenden austenitischen Stdhlen oberflich-
liche Korngrenzeneffekte auf. Wir beobachten in verschiedenen Versuchen
eine trichterformige Aufweitung der Korngrenzen an der Werkstoffober-
fliche /1, 7, 25_/. Welche Auswirkungen dieser Effekt auf die Hiillrohr-
eigenschaften haben kann, wird in den geplanten Versuchen geprift.

3.1.4 Einflu8 der Natriumeinwirkung auf die Standzeit
Die Standzeit des Hiillrohres unter Spannung und gleichzeitiger Korro-
sion durch Natrium unter reaktordhnlichen Bedingungen ist noch nicht
gemessen worden. Ein Versuch, der im Kreislauf in Seibersdorf ausge-
fithrt wird, keann Informationen zu dieser Frege liefern.

Das Zeitstandverhalten von austenitischen Stihlen wie AISI 304 und 316
in Natrium verschiedener Reinheit ist in umfangreichen Versuchsreihen
gepriift worden [ 26_7, doch sind die Ergebnisse fiir die Hiillrohraus-
legung nur von bedingtem Wert, da die Messungen an unzutreffenden Geo-
metrien und in relativ zu kurzen Zeiten durchgefiihrt wurden.

3.2 Hiillrohre aus V-15%Cr-1%Ti

3.2.1 Versprodungserscheinungen
Die Versprodungsreaktionen bewirken zunidchst eine Zunahme der Hiillrohr=-
festigkeit bei abnehmender Duktilitdt. In dem Bereich der Natriumreinheit,
wie er in Abschnitt 2.2 definiert worden ist, tritt ein Duktilitdtsprob-

lem nicht auf. Nach den vorliegenden Informationen diirfte fiir die betrach-
tete Legierung die Duktilitdt bei Einsatztemperatur auch nach einer
eventuellen Sauerstoffexkursion noch ausreichend sein.
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3.2.2 Wandstidrkenverluste

Unter den Bedingungen einer langfristigen Sauerstoffexkursion im Kihl=-
kreislauf muf auch mit Abtragungsreaktionen gerechnet werden. Die we=~
nigen vorliegenden Mefiwerte lassen unter den Bedingungen im Reaktor
in einem solchen Fall Abtragungswerte bis 10'2 cm/a als moglich er-
scheinen., Diese Werte sind aber nicht von praktischem Interesse, da
der Sauerstoffgehalt stindig gemessen und nach Feststellung von Zu-
nahmen wihrend des Betriebes laufend reduziert werden kann.

4, SchluBfolgerungen

Fir die Auslegung von Hiillrohren kann man nach dem Stand der Kenntnisse

nur vorliufige Anweisungen geben, wie die Korrosion zu berlicksichtigen ist,

Legt man die Beanspruchung bei Hotspot-Temperatur zugrunde, so mu3 bei den
Hilllrohren aus den austenitischen St#hlen fiir eine Standzeit von zwei Jah-

3

ren ein Abtrag um 4 x 10 “cm und eine zusitzliche Diffusionszone von

2 x 10~2em in Rechnung gestellt werden.

Das. Hiillrohr aus der Legierung V-19Ti-15%Cr erfihrt praktisch keine Schwi-
ghung durch Natriumkorrosion, wenn der Kihlkrelslauf entsprechend ausge-

legt ist.

In der Zeit von 1971 bis Ende 1973 werden die zur Auslegung dés Hiillrohres
aus Stahl noch_ben6tigten Informationen erarbeitet, anschliefend werden
die Befunde an den Vanadiumlegierungen unter reaktordhnlichen Bedingungen
liberpriift.
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