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Der vorliegende 1. Vierteljahresbericht 1971 beschreibt Arbeiten am
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112 BRENNSTABENTWICKLUNG

1120 Brennstabmodelltheorie

Entwicklung des SATURN 1 - Rechenprogrammes
(F. Depisch, AEG; H. Elbel, H. Kimpf, IMF)

Es wurden Anwenduhgsfélle des Programmes SATURN 1 berechnet, u. a. die
Leistungsabhingigkeit der Temperaturverteilung von SEFOR-Brennstdben (1,2).
Bei diesen St#ben sind wihrend ihrer gesamten Lebensdauer und bei allen
Leistungen Spalte zwischen Brennstoff und Hiille vorhanden. Die berechnete
lineare Abhingigkeit zwischen Maximaltemperatur und Stableistung (Abb. 1)
stand in guter Ubereinstimmung mit experimentellen Ergebnissen und zeigt
daB die in SATURNVI integrierten Modelle beziiglich des Wirmedurchganges
durch den Spalt und der thermischen Ausdehnung zutreffend sind. Weiterhin
ergab sich flir den Fall des in Kontakt mit der Hiille stehenden schwellen-—
den und kriechenden Brennstoffes, daB oberhalb ca. 1150 °C i Brennstoff
ein hydrostatischer Spannungszustand nach MaBgabe des Gasdruckes vorliegt
(Abb. 5 und 6). Dieses Verhalten wird auch aus dem Abbau der thermischen
Spannungen des freistehenden Brennstoffes deutlich fAbb. 7 und 8). Dies
fiihrte zur Einfiihrung eines 2-Zonen-Brennstoff-Modells: Nur die HuBere
relativ schlecht kriechende Zone wird spannungstheoretisch berechnet, die
Verformungmin der inneren unter hydrostatischem Druck stehenden Zone wer-
den spannungsfrei berechnet. Die Grenztemperatur hingt stark vom Kriechge—

setz ab.

Eine der Aufgaben des SATURN 1-Rechenprogrammes besteht darin, gezielte
experimentelle Untersuchungen zu stimulieren, deren Ergebnisse fiir die
modelltheoretische Behandlung des Brennstabverhaltens und damit fiir die
Brennstabauslegung von besonderer Bedeutung sind. In dieser Hinsicht haben

die bisher mit SATURN 1 durchgefiihrten Rechnungen folgendes ergeben:

a) Das In-pile-Kriechen des Brennstoffes hat praktische Bedeutung nur bis
zu der Temperatur, bei der die exponentielle Zunahme des Kriechens be-

stimmend einsetzt.
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b) Das Schwellen des Brennstoffes unter hydrostatischem Druck fiir
Temperaturen, die hSher als die unter a) definierten sind, sollte

genauer untersucht werden.

¢) Fiir das detaillierte Studium des RiBverhaltens, das fiir das Brenn-
stabverhalten von besonderer Bedeutung ist, liegen praktisch keine

experimentellen  Daten vor.

d) Die Kinetik der Zentralkanalbildung in Abhingigkeit einschligiger
Parameter sollte genau studiert werden.
In den Fidllen c¢) und d) kdnnten Out—of-pile~Versuche etwa mit Hilfe

eines direkt elektrisch beheizten Brennstabes (Elektropin) weiterfiihren.

SATURN 1 wird weiterhin ausgetestet, insbesondere im Hinblick auf die
Verkiirzung der Rechenzeiten bei hBheren Brennstoff-Kriechgeschwindig-
keiten, auf die Beherrschung von eventuell auftretenden Divergenzen und
die.Behandlung des Wechsels von der Phase des freistehenden Brennstoffes

und der freistehenden Hiille in die des Kontaktes.

Versffentlichungen zu 1120

(1) K. Kummerer, ¥. Depisch, H. Elbel, H. Kimpf
"The SATURN Codes and Material Data Evaluation"

Gonferenceion Fast Fuel Element Technology, Newb0r1eahs, April 1971

(2) F. Depisch, H. Elbel, H, Kimpf
"Die Behandlung des mechanischen und thermischen Verhaltens
von Brennstiben in SATURN 1"
First International Conference on Structural Mechanics in

Reactor Technology, Berlin, Sept. 1971
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1121 Oxidischer Brennstoff - Laboruntersuchungen

1121.1 Technologische Eigenschaften von Mischoxid

Kriechverhalten von UOZ—PuO2-Kernbrennstoffen

(W. Laub, D. Vollath, IMF)

Wertet man die Krieéhversuche nach einem Potenzgesetz aus und benlitzt zur
Beschreibung der Temperaturabhéhgigkeit die Boltzmann-Beziehung und extra-
poliert die Werte der Spannungsexponenten bzw. Aktivierungsenefgien.@gen
sehr kleine und sehr groBe Spannungen, so findet man als Randwerte im Mittel
die Spannungéexponenten 1 + 0,15 und 4,5 i_O,iS sowie die Aktivierungs-
energie 113 + 6 und 175 + 8 kcal/mol, Eine Béschreibung der Spannungsab—
hingigkeit des Kriechens von U02 und UOz—PuO2 igst durch Kombination zweler
Kriechmechanismen mit den Spannungsexponenten 1 und 4,5 bekannt.

Eine Aktivierungsenergie von 175 kcal/mol erscheint sehr hoch. Sie wird

aber verstdndlich, wenn man sich die Theorie der Kationendiffusion in UO2
ansieht / 1,2 /. Der wahrscheinlichste Wert fiir die Aktivierungsenergie

der Selbstdiffusion von st8chiometrischem UO2 ist 110 + 7 kecal/mol 1-1,3_7.
Im unterst8chiometrischen Uranoxid sollte diese Aktivierungsenergie um

die Bildungsenergie eines Sauerstoff-Frenkeldefektes, das sind etwa 70 + 5
keal/mol groBer sein 1-1,3_7. Fiir unterstdchiometrisches UO2 wire demnach
eine Aktivierungsenergie fiir die Selbstdiffusion des Urans von etwa 180 + 12
kcal/mol zu erwarten. Die Aktivierungsenergie der Diffusion von Pu in std-
chiometrischem U0, ist 97 + 4 kcal/mol‘lz_7 . Demnach wire fiir die Pu-Diffu-

2

sion im unterstdchiometrischem UO, ein Wert von etwa 167 +9 kecal/mol

zu erwarten. Schwieriger ist es, zine physikalische Erkldrung fiir die Akti-
vierungsenergie des Kriechterms mit der linearen Spannungsabhingigkeit zu
finden. Bohaboy et al. 1_5_7 deuten diesen Wert als Aktivierungsenergie fiir
die Korngrenzendiffusion. Die wenigen Messungen, die fiir die Korngrenzen-—
diffusion in UO2 vorliegen, geben Aktivierungsenergien von 40 - 60 kcal/mol
/ 6,7_/. Die gefundene Aktivierungsenergie lieBe sich dann erkl&iren, wenn
man fiir die Korngrenzendiffusion die gleichen GesetzmiBigkeiten wie fiir

die Selbstdiffusion annehmen darf.
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Der Spannungsexponent von | deutet in Verbindung mit der niederen Aktivie-
rungsenergie und den aufgerissenen Korngrenzen in den verformten Proben auf
einen Korngrenzen-Diffusionsmechanismus hin. Verformung iiber Korngrenzen-
versetzungen kdnnen hier nicht vorliegen, da bei einem solchen Mechanismus
die Aktivierungsenergie der Selbstdiffusion und auch ein h8herer Spannungs-

exponent zu erwarten wiren.

Der Spannungsexponent 4,5 weist auf einen Verformungsmechanismus hin, an
dem Vérsetzungen beteiligt sind. Aufgrund der Aktivierungsenergie muB man
annehmen, daB es sich um Versetzungsklettern handelt. Der gefundene Span-
nungsexponent von 4,5 stimmt mit dem von Weertmann [—8_7theoretisch er—
mittelten Spannungsexponenten fiir das Kriechen durch Versetzungsklettern
iiberein, wobei Weertmann die Bildung immobiler Versetzungen ausgeschlossen

hat.

Literatur

/ 1_/ H. Matzke, J. Nucl. Mat. 30 (1969) 26

/ 2_/ T.G. Langdon, J. Nucl. Mat., 38 (1971) 88
/"3 7 H. Matzke, AECL 2585 (1966)

/ 4 [/ R. Liqdner, F. Schmitz, Radiocheﬁ. Acta 1 (1963) 218

/ 5/ P. E. Bohaboy, R.R. Asamoto, A.E. Conti, GEAP 10054 (1969)
/ &6 / S. Yajima, H. Furuya, T. Hirai, J. Nucl. Mat. 20 (1966) 162

[-7_7 J.F. Marin, priv. Mitteilung an H. Matzke (1969)

/78 7 J. Weertmann, J. Appl. Phys. 28 (1957) 362
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1121.2 Untersuchung der thermodynamischen und chemischen Eigenschaften

Entmischung von Uran und Plutonium bei Verdampfungsvorgingen in oxidi-

schem Brennstoff (M. Bober, G. Schumacher, INR; C. Sari, Inst. f. Trans-

urane , EURATOM Karlsruhe)

In Reaktorbrennelementen mit Uran-Plutonium-Mischoxiden tritt auf Grund des
im Brennstoff herrschenden Temperaturgradienten eine Entmischung von Uran
und Plutonium auf [—l - 8_7 . Dieser Effekt wurde in Laborexperimenten

. untersucht, wobei drei Entmischungsprozesse gefunden wurden [_9,10_7 . ﬁie
Prozesse sind (a) die Thermodiffusion, (b) die ungleichmaﬁigé Verdampfung
.und Kondensation im Zentra}kanal und (c) die Entmischung bei der Ver-’

dampfung und Kondensation im Inneren von wandernden HohlrZdumen.

Die Entmischungsprozesse (b) und (¢), die auf Verdampfungsphinomenen beru-
hen, hingen stark vom Verhdltnis O/M der Sauerstoffatome zu den Metall-
atomen im Brennstoff ab. Thermodynamische Rechnungen von Rand und Markin 1717
zeigen, daB bei einem O/M-Verhiltnis von 1.978 und einer Temperatur von

1730 °C Uran und Plutonium aus einem oxidischen Brennstoff mit 15 MolZ Plu-
tonium gleichmdBig verdampfen. Bei niedrigerem O/M-Verhiltnis verdampft be-

vorzugt Plutonium, bei hSherem O/M~Verhiltnis bevorzugt Uran.

Es wurden Laborexperimente bei Temperaturen, die den hSchsten Temperaturen
in Brennelementen ent ~rechen, durchgefiihrt und die Entmischung auf Grund
ungleiéhmﬁﬁigef Verdampfung und Kondensation ﬁnteréucht. Die zylindrischen
Proben bestanden aus (U, Pu)-Mischoxiden mit 15 MolZ Plutoniumoxid, die ver-
schiedene 0/M~Verhiltnisse hatten. Sie wurden in dicht abgeschlossenen
Wolframkapseln eine Stunde lang einem axialen Températurgradienten von
2000 °c/cm ausgesetzt, wobei die hichste Probentemperatur 2400 °c betrug.
An der heiBen Stirnseite warem die Proben mit einer axialen Bohrung ver-
sehen, die einen geschlossenen Dampfraum darstellte, in dem Entmischungs-~
prozesse durch Verdampfung an heiferen und Kondensation an kdlteren Stel-
ien ablaufen konnten. Die Bohrung hatte einen Durchmesser von 2,2 mm und
eine Tiefe von 3 bis 4 mm. Der AuSendurchmesser der Proben betrug 6 mm, die
Linge 6 bis 7 mm. Nach den Gliihungen wurden die Proben in axialer Richtung
durchgeschnitten und keramographische Schliffe angefertigt. Die Konzentra-—
tionsverschiebung von Uran und Plutonium in den Bohrungen wurden nach der
Glihung mit Hilfe von Autoradiografien und Alpha-Aktivitidtsmessungen unter-

sucht.



112-8

In den Abbildungen 9a und 9b sind das Strukturbild und die Autoradio-
graphie einer stdchiometrischen Probe (0O/M = 2,00) wiedergegeben. Das
Konzentrationsprofil des Plutoniums in axialer Richtung, das aus der
Alpha-Aktivitdtsmessung entlang der Oberfliche des keramografischen
Schliffes bestimmt wurde, ist in den Abbildungen 9¢ und 9d dargestellt.
Abbildung 9c¢ zeigt das Profil innerhalb der Bohrung, Abbildung 9d das-
jenige auBerhalb der Bohrung. Aus dem Strukturbild geht hervor, daB die
zentrale Bohrung vom kdlteren Boden her mit dem am heifen Probenende
verdampften Material aufgefiillt wurde. Das kondensierte Material enthilt
Wolframeinschliisse, die offensichtlich als Oxid von der Behilterwand iber
die Gasphase in die Bohrung transportiert worden sind. An der heifen
Stirnseite war das thermische Gleichgewicht erreicht, so daB sich die
Form der Oberfliche nach der dort herrschenden Isothermen einstellte, Das
kondensierte Material ragt i{iber die Stirnfliche der Probe hinaus, weil es
eine h6here Wirmeleitfihigkeit als das urspriingliche Probenmaterial in

der Umgebung besitzt. Die Autoradiografie zeigt, daf zu Beginn des Ver-—
dampfungsvorganges in starkem MaBe bevorzugt Uranoxid verdampfte und am
Boden der Bohrung kondensierte. Diese Stelle erscheint im Bild auf Grund
der niedrigeren Alpha-Aktivitdt des Urans wesentlich dunkler als das
Ausgangsmaterial in der Umgebung der Bohrung. Wie die Abbildung 9c¢ zeigt,
betrdgt die Plutoniumoxid-Konzentration hier nur 4,5 MolZ. Das Materiai,
das spiter kondensierte, enthielt in zunehmendem MaBe mehr Plutoniumoxid,
was auf die Verarmung der verdampfenden Stirnfliche an Uranoxid zuriickzu-
fiihren ist. Dadurch stellte sich schlieBlich ein diffusionskontrollierter
stationidrer Zustand ein, bei dem die Uranoxidkonzentration der Stirafliche
so niedrig war, daB das Verhdltnis von Uran und Plutonium im\Dampf'mit dem
im Ausgangsmaterial iibereinstimmte. Wie die Autoradiografie und die
Konzentrationsmessung (Abb. 9c) zeigen, wurde die Zusammensetzung, die

dem stationdren Zustand entspricht, in der oberen Hilfte des kondensierten
Materials erreicht. Der helle Streifen am oberen Rand der Autoradiografie
(Abb. 9b) auBerhalb der Bohrung, sowie der steile Anstieg der Konzentrations—
kurve des Plutoniums (Abb. 9d), entsprechen der an Uranoxid verarmten

Zone an der heifen Stirnseite der Probe.
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Abb. 10: Probe 2, O/M = 1,96, a) Strukturbild des

axialen Schnittes, b) Autoradiografie

Abb. 11: Probe 3, O/M = 1,97, a) Strukturbild des

axialen Schnittes, b) Autoradieografie
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Unter den gleichen Bedingungen wie bei der stdchiometrischen Probe wurden
zweli weitere Experimente mit unterstdchiometrischen Proben durchgefiihrt.
Die Strukturbilder (Abb. 10a und 1la) zeigen, daB in diesen Experimenten .
nur eine relativ geringe Substanzmenge verdampfte. Die Autoradiografie
der Probe 2 (Abb. 10b) mit O/M = 1,96 zeigt, daB zunichst bevorzugt Plu-
toniumoxide verdampften und auf der Oberfliche der unteren Hilfte der
Bohrung kondensierten. Die Probe 11 mit einem nur wenig hdheren O/M-
Verhdltnis von 1,97 zeigt schon eine bevorzugte Verdampfung von Uranoxiden
(Abb. 1la). Daraus geht hervor, da8 das O/M-Verhiltnis des Mischoxids,
bei dem Uran und Plutonium gleichmiBig verdampfen, fiir 2400 ©c zwischen
1,96 und 1,97 liegt. Die Abweichung von dem durch thermodynamische Rech-
nungen bestimmten Wert von Rand und Markin [-11_7 und einem von Ohse und
Olson 1_12_7 experimentell bestimmten Wert ist gering. Rand und Markin
errechneten fiir 1730 oC, da8 eine gleichmiBige Verdampfung ven Uran und
Plutonium bei einem O/M-Verhdltnis von 1.978 zu erwarten ist, Ohse und
Olson fanden bei 1830 °c 1,968, Der Vergleich mit unserem Ergebnis zeigt,

daB dieses O/M-Verhdltnis sich mit steigender Temperatur nur wenig verschiebt.

Eine Betrachtung der bei den Experimenten verdampften Substanzmenge ergibt

wie erwartet, daB der totale Dampfdruck bei /M = 2 hoch ist (Probe 1)

und zu niedrigen O/M~Verhiltnissen hin stark abfillt (Proben 2 und 3). Zwi-
schen O/M = 1,97 und O/M = 1,96 #ndert sich der Dampfdruck nur noch wenig.

Das bedeutet, daB sich der Dampfdruck liber den unterstdchiometrischen Pro-

ben 2 und 3 in der Nihe des Dampfdruckminimums befand.

Die geringe Temperaturabhingigkeit des O/M-Verhiltnisses, bei dem eine
gleichmidBige Verdampfung von Uran— und Plutoniumoxiden auftritt, zeigt,
daB das von Rand und Markin [-11_7 angegebene Modell der Verdampfungs-—
phdnomene bei den Uran-Plutonium-Mischoxiden auch fiir die hohen Tempera-

turen im Zentrum eines Brennelementes gililtig ist.

In Laborexperimenten wurde frither gezeigt 1-9, 10_7 , daB in Uran-Plutonium-
Mischoxiden durch bevorzugte Verdampfung und Kondensation im Temperatur-
gradienten erhebliche Entmischungseffekte auftreten, die auch in bestrahlten
Brennelementen gefunden wurden 1-3-6_7. Solche Entmischungen finden bei

der Wanderung von Hohiriumen zum Zentrum des Brennelementes und auch bei

der Verdampfung an der Oberfliche des Zentralkanals statt. Die in dieser

+
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Arbeit durchgefiihrten Verdampfungsexperimente an oxidischen Brennstoffen
mit 15 MolZ Plutoniumoxid zeigen, daB bei den Temperaturen, die im Zen-
trum von Reaktorbrennelementen herrschen, eine gleichmiBige Verdampfung
von Uran— und Plutoniumoxiden bei einem-0/M-Verhiltnis auftritt, das
zwischen 1,96 und 1,97 liegt. Ist das O/M-Verhdiltnis gréBer als 1,97,
reichert sich durch bevorzugte Verdampfung von Uranoxiden in der Umge-
bung des Zentralkanals Plutonium an. Die Entmischung durch Thermodiffusion
geht in die gleiche Richtung. Ist das O/M-Verhiltnis kleiner als 1,96,
findet umgekehrt durch bevorzugte Verdampfung von Plutoniumoxiden eine
Anreicherung von Uran im Zentrum statt. Keine Entmischung tritt auf,
wenn das O/M-Verhiltnis im Brennstoff dem der gleichmiBigen Verdampfung
entspricht, das zwischen 1,96 und 1,97 liegt. Gegeniiber der Thermodiffu-
sion, die ein ausgesprochener Langzeiteffekt ist, liuft die Entmischung
durch Verdampfung und Kondensation im wesentlichen schon in wenigen
Stunden ab 1-9, 10_7. Sie liefert den Hauptbeitrag zur Entmischung in
der Anfangsphase bei der Entstehung der Siulenkristalle. In einem Reaktor-
brennelement ist deshalb von Anfang an mit einem Entmischungseffekt zu
rechnen. Bei einem st8chiometrischen Brennstoff ist die Plutoniuman-—
reicherung im Zentrum des Brennelements schon nach kurzer Bestrahlungs—
zeit so hoch (bis ca. 307 iiber der Ausgangskonzentration), daB eine Er-
hthung der Zentraltemperatur um bis zu ca. 100 °C auftritt.Diese Tempe-
raturerhhung ist bei der Reaktorauslegung zu beriicksichtigen, zumal in-
folge der fortschreitenden Entmischung durch Thermodiffusion mit einer

weiteren Erhdhung der Zentraltemperatur zu rechnen ist.
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1121.6 Spezielle Auswertungsmethoden bestrahlter Proben

Strukturanalyse des bestrahlten Brennstoffes

(H. Hoffmann, W. Hellriegel, K. Spieler, IMF)

Im Rahmen der Bestrahlungsnachuntersuchungen wurde ein neues Arbeitsgebiet
"Strukturanalyse des bestrahlten Brennstoffes™ geschaffen. Die Struktur-
analyse soll Aussagen iiber die Art und die Ausdehnung der Strukturzonen
(urspriingliches Gefiige, Kornwachstumzone, Stengelkornzone), die radiale
Porenverteilung und die Gestalt, Verteilung und Orientierung der Poren

sowie Uber das RiBvolumen und die Ausdehnung des Zentralkanals liefern. Das
zur Verfiigung stehende Porenvolumen ist fiir das Brennstoffschwellen ent-
scheidend, und die stereometrischen Faktoren beeinflussen die thermische
Leitfihigkeit. Die Porenverteilung soll Aussagen iiber die Matérialwénderungs-

prozesse liefern.

Das erste Ziel war es, eine Methode zu entwickeln zur Ermittlung des Poren-
volumens (bzw. der Dichte) in radialer Richtung. Da die herkSmmlichen
Verfahren der Dichtebestimmung wegen der kleinen Dimensionen und der pri-
parativen Schwierigkeiten nicht anwendbar sind, wurde die Auswertung ilber
keramographische Schliffbilder vorgenommen. Das Verfahren wurde angewandt
bei der FR 2-Kapselversuchsgruppe 3 (KVE 29, Priifling CG und AG) und der
BR 2-Kapselversuchsgruppe Mol-7A (Stab Nr. 6 und 9).

Die Brennstoffproben wurden mit SiC-Papier geschliffen und mit verschiedenen
Poliermitteln bearbeitet. Die optimale Oberflﬁchenbeérbeitungkurde durch
Vergleich mit der vor der Bestrahlung gemessenen Schmierdichte gewonnen.
Am bestrahlten Brennstoff muB das gesamte Poren— und RifSvolumen ermittelt
rwerden. Ersteres erfolgte durch Auswertung von keramographischen Panorama-
aufnahmen (200 x), die einen Brennstoffausschnitt vom Rand bis zum Zentral-
kanal ohne Risse zeigen, letzteres durch Ausmessen der Schnittléngen der
Risse mit aquidistanten konzentrischen Kreisungen in den Ubersichtsaufnahmen
(15 x). Abb.12 zeigt eine typische Porenverteilung des Priiflings AG, Abb. 13
gibt das RiB~ und Porenvolumen des gleichen Prﬁflings wieder (ca. 2,57 Ab-
brand). Man sieht deutlich eine nach innen zunehmende Verdichtung, die ihr
Maximum im Bereich des gerichteten Kornwachstums (Stengelkornzone) hat; zum
Zentralkanal hin nimmt das Porenvolumen wieder zu. Eine Deutung dieses Kur-

venverlaufes wird weiteren Arbeiten vorbehalten sein.
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Bei hSheren Abbrinden miissen sowohl die oxidischen als auch die metalli-
schen Spaltproduktausschéidungen quantitativ erfaft werden; damit man von
der Porenverteilung auf die Dichteverteilung schlieBen kann. Diese Arbei-
ten sind im Gange, auch wird zur Zeit eine wasserfreie Schliffpriparation
erprobt. Parameterstudien, die die Porenverteilung als Funktion des Abbran-
des, der Ausgangsdichte, der Stableistung, der mittleren Brennstofftempe-

ratur, der Zusammensetzung und der Dimensionen liefern sollen, sind geplant.

Abb. 14 zeigt neben der Porenverteilung das Achsenverh#ltnis der Poren
(Priifling CG). Die Poren in der Stengelkornzone zeigen eine Orientierung in
radialer Richtung, d.h. sie liegen als Rotationsellipsoide der Achsenver-
hdltnisse 1:n:l (n>1) vor. Formfaktoren, die sich aus diesen Achsenverhdlt—
nissen errechnen lassen, und die Orierntierung der Poren parallel zur Rich-
tung des Warmeflusses ergeben zusammen eine Erhdhung der thermischen Leit-
fahigkeit, und zwar geggnﬁber Poren mit statistischer Verteilung und Poren

kugeliger Gestalt.

Abb. 15 zelpt ein errechnetes Temperaturprof11 in Uberelnstxmmung mit den
den Strukturzonen zugeordneten Temperaturen und mit dem Zentralkanalradius.
Die #uBeren Radien der Strukturzonen wurden dem gedtzten Schliff entnommen
und diesen Radien out-of-pile-Temperaturen bzw. Literaturwerte zugecrdnet.
Diese Art der AuswertungschlieBt den Kreis zwischen Modelltheorie und Be-

strahlungsnachuntersuchungen.

VerSffentlichungen zu 1121.6

(1) H. Hoffmann, W. Hellriegel, K. Spieler
Radiale Porenverteilung im bestrahlten Brennstoff
Tagungsbericht der Reaktortagung 1971 des Deutschen Atomforums in

Bonn (im Druck)

(¢) H. Hoffmann, W. Hellriegel, K. Spieler
Ext. Bericht (im Druck)
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1122 Bestrahlungsexperimente — Oxid (Parametertests)

1122,1 Einzelparametertests

1122.11 Kriéchen von UO, unter Neutronenbestrahlung
(D. Brucklacher, IMF)

)

. e + . o
Die Kiiechversuche an UO2 unter Bestrahlung wurden weitergefiihrt. Da~
bei konnte die lineare Abhingigkeit der Kriechgeschwindigkeit von der Uran-
Spaltungsrate unter Einstellung der sehr verschiedenen Spaltungsraten

-1
8:-10

eines ersten dhnlichen Bestrahlungs—Kriechversuches an U02 im BR 2(Mol),

Of/U-—atom's und 3'10-9f/U—atom-s nachgewiesen werden. Das Ergebnis

iiber den noch nZher berichtet werden wird, bestitigte die Giiltigkeit dieser
linearen Abhingigkeit innerhalb der Fehlergrenze bis zu einer Spaltungs—

rate von 7-10-9f/U—atom-s.

1122.2 Integrale Parametertests

Versuchseinsitze des Na/PbBi-Doppelkapseltyps im FR 2
(H. Hifner, IMF)

Im Mirz 1971 wurde in der Abteilung FR2-Reaktorbetrieb der 90. FR2~Kap-
selversuchseinsatz montiert. Er enthdlt sechs UN-Proben zur halbquantita-
tiﬁen:Ermittlung der Kriechrate dieses Brennstoffs. Der 90. KVE gehdrt,

)

wie die meisten seiner Vorginger, zu dem Na/PbBi-Doppelkapseltyp %,

+) D. Brucklacher, W. Dienst, F. Thiimmler
Proc. Int. Meeting on Fast Reactor Fuels and Fuel Elements

KFZ Karlsruhe, 1970, S. 343

x) H. Hifner

KFK-Bericht 1270/2, S. 112-21

H. Hifner-

Bestrahlung von Brennst#ben in instrumenéierten Natrium-Bleiwismut-
Doppelkapseln,

Kerntechnik 12, Heft 5/6 (1970)

KFK-Bericht Nr. 1259 (1970)
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Bei diesem Typ (Abb. 16) sitzt die Brennstabprobe, umgeben von Natrium
oder Natrium—-Kalium - je nach den Erfordernissen hinsichtlich Leistungs-
dichte und Temperatur - in einer inneren Kapsel, die von einer zweiten,
duBeren Kapsel als second containment umhiillt ist. Der Ringspalt zwischen
innerer und duBerer Kapsel ist von der eutektischen Blei-Wismut-Legierung
ausgefiillt. Der Versuchseinsatz kann mehrere kurze Proben oder eine

Langprobe bis zu ca. | m Gesamtlinge aufnehmen.

Insgesamt wurden mit diesem Kapseltyp bei verschiedenen Modifikationen

bisher rund 210 Bremnnstabproben eingesetzt. Bei maximalen Stableistungen

von ca. 700 W/cm und Hiilltemperaturen von max. ca. 800 °¢c sind Bestrahlungs=-

zeiten von iiber 600 Vollast-Tagen bzw. Abbrinde von 90 000 MWd/tM erreicht

worden. Die integrierte Bestrahlungszeit aller Kapseln dieses Typs be-
tridgt knapp 50 Jahre. Ein abschlieBender Erfahrungsbericht wird zu einem

spidteren Zeitpunkt gegeben.

Integrale Parametertests - Bestrah1ungsnachuntersu¢hungen

(D. Geithoff, IMF)

Im Zuge der Wachuntersuchungen an den Brennstiben der Versuchsgruppe Mol-7A

wurde das Phinomen der Cisium-Wanderung verfolgt. Ausgeprigte Aktivitidts-—
maxima in den integralen y-Profilen der St#be hatten darauf hingewiesen,

daB es zu einer starken Umlagerung der Spaltprodukte gekommen war, Bei der

y-spektrometrischen Analyse wurden die Aktivitdtsspitzen ausschlieBlic: als

Ansanmlungen von Spalt-Cidsium identifiziert. Fiir die Cs~Verteilungen ergibt

sich damit folgendes Bild:

l.

Im Bereich der Brennstoffsidule ist Spaltcdsium besonders am oberen Ab-
schluB, d.h. am heiBen Ende angesammelt., Eine entsprechende Anhiufung am

unteren Ende fehlt.

AuBerhalb der Brennstoffsidule findet sich Spaltcidsium vornehmlich jenseits
der Brutzone in den Sinterstahlfiltern zum Spaltgasraum bzw. auf dem Weg

zu den Stahlfiltern, abgelagert zwischen den Brutstofftabletten.
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Beide Bereiche wurden im Hinblick auf die Cs-Wanderung keramografisch

und radiochemisch untersucht.

Abb, 17 zeigt das obere Ende einer Brennstoffsiule mit dem Ubergang zum
Brutstoff. Die B8-y-Autoradiographie 148t deutlich erkennen, daB die Cs-
Aktivitdt vornehmlich im Spalt zwischen der Hille und der ersten Brut-
stofftablette lokalisiert ist. Hier ist sogar in Hohe derkTablettenstirn—
fldchen ein ca. 50 um tiefes Loch in der Hiille zu erkennen, das vermutlich
auf eine Cs-Wechselwirkung zuriickzufiihren ist. Die Korrosion 1iRt sich
auch noch nach oben weiterverfolgen. Auf der gegeniiberliegenden Seite, wo

nur wenig Cs abgelagert ist, fehlt sie dagegen ganz.

Eine grobe Abschitzung der Cs—Menge aus der y-Aktivitit érgab, daB nur
wenige Milligramm C3137 hier angesammelt sind. Nimmt man an, daB die
inaktiven Cs—-Isotope das gleiche Wanderungsverhalten zeigen, so sind von
den ca. 400 mg Spaltcdsium im Stab nur wenige'Prozent am Brennstoffsiulen—

ende abgelagert.

Cs—-Ansammlungen auBerhalb der Brennstoffzone sind in Abb. 18 zu sehen. Hier
ist das Cs in dem bereits erwdZhnten Sinterstahlfilter jenseits der Brutzone
zu finden. Allerdings handelt es sich hier um beinahe reines Csl34, das
vermutlich als Xe]33 gewandert ist und erst spiter durch B-Zerfall in
Cisium ilibergegangen ist. Im unterbelichteten Detailbild ist die Cdsiumver-
teilung innerhalb des Filters erkennbar. Die meiste Aktivitdt enthilt die
dem Brennstoff zugewandte Seite des Filters und begiinstigt damit eine

Cs~Verstopfung.

Weitere Cs—Ansammlungen finden sich im Bereich der Tablettenstirnflichen,
und zwar sowohl zwischen den Tabletten als auch an Ausbriichen am Aufenrand.
Sie stellen, da es sich hier um die heiBe Seite des Stabes handelt, in der

Kombination Cs und hohe Temperatur eine lokale Gefihrdung der Hiille dar.

In einigen Filtern wurde das Cdsium quantitativ bestimmt, wobei die Filter
mit der hohen y-Aktivitit erwartungsgemiB mehr C#sium enthielten als niedrig
aktive, Allerdings konnte dariiber hinaus kein einfacher Zusammenhang zwi-
schen den Aktivititen von Cs134 und 05137 und der analysierten Cs-Menge ge-
funden werden. Eine Abschitzung der Cs-Menge aus den y—-Spektroskopie-Daten

ist somit nicht mdglich.



112-22

GfK Karlsruhe

IMF/LB

Mol 7A

Cs-Ansammlung am oberen Ende der Brennstoffsdule

Abb.17

Keramografie

1, ¥-Autoradiogr. (normal

B, §-Autoradiogt (unterbelicht.)

GfK Karlsruhe

IMF/LB

Mol 7A

Cs- Anreicherung im Sinterstahtfilter Abb.

18




112-23

Die in den Filtern gefundenen Cs-Mengen lagen bei etwa | mg mit Maximal-

werten von 1,2 mg und Minimalwerten von ca. 300 ug.

Eine kurze Betrachtung zur Verstopfung des Filters mit 1 mg Cs oder Cs-

Oxid zeigt folgende Situation:

1 mg Cs=0xid mit einer Dichte von 4 g/cm3 nimmt ein Viertel mm3 Raum ein.
Verschmiert man dieses Volumen iiber die Stirmfliche des Filters, wo ja
das Cs auch tatsdchlich gefunden wurde, so ergibt sich eine Schichtdicke
von ca. 50 u, die noch auf ddas Vierfache anwichst, wenn man die Schicht
in das mit 25 % Porositit ausgestattete Filter hineindriickt. Damit sind
die Voraussetzungen fiir eine Behinderung des Gasdurchgangs durchaus ge-

geben.

Bei den Mol-7A-Stdben war dies allerdings unwesentlich, denn das Spaltgas

muf nicht den Zwangsweg durch das Filter nehmen. Fs kann auch dﬁrch 100 Qm

weite Spalte auBen am Filter vorbeistrdmen. Jedoch diirfte die hier beobach-
tete Verstopfung des Filters fiir einen anderen Stabaufbau,z.B. fiir ein

"vented fuel"-Konzept,wichtig sein.

Untersuchung von Spaltprodukt-Effekten in UO_~Brennstoffstdben durch Rént-
” Z

genfeinstruktur- und Mikrohirte-Messungen (W. Dienst, IMF)

°

Untersuchungsverfahren

Im Rahmen der Bestrahlungsnachuntersuchungen an U0 —Brennstabproben aus

FR 2-Kapselversuchseinsitzen wurde eine Reihe von éﬁntgenfeinstrukturun-
tersuchungen an Probenquerschnitten durchgefiihrt. Sie begann im Sommer 1967
und wurde im Sommer 1970 abgeschlossen. Diese Untersuchungsreihe beruhte
nicht auf einem eigenen Bestrahlungsprogramm, sondern stellte nur eine
begleitende Aktivitidt zu den systematischen keramographischen Untersuchun-
gen an den Brennstabproben dar. Die Rdntgenaufnahme erfolgten daher gele-

gentlich und in groBeren zeitlichen Abstinden.

Die Auswertung der Rdntgenbeugungs-Diagramme sollte u.a. die Aussage-
kraft dieses Untersuchungsverfahrens fiir Oxidbrennstoff klarstellen. Sie
erwies sich als eng beschfénkt, so daB auf eine Ausdehnung der Rintgen-—
feinstrukturuntersuchﬁngen auf Pu-haltige Mischoxid-Brennstoffproben

verzichtet wurde, die aus Sicherheitsgriinden erhebliche Umbauten an der
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verwendeten RSntgenanlage erfordern wiirden. Zur Verwendung kamen Quer-
schliffproben aus UOZ—Stﬁben mit Abbrinden von 0,1 bis 7% der Uranatome;
besonders hdufig waren Abbrénde zwischen 0,5 und 2%. Zur Differenzierung
und Deutung der am ganzen Stabquerschnitt (mit entsprechend groBen Be-
strahlungstemperaturdifferenzen) gemessenen Anderungen der UOZ—Kristall—
gitterdaten erwiésen sich begleitende Mikrohirtemessungen als sehr niitz-
lich. Sie wurden zur Untersuchung der Proben aus dem besonders interes-

santen Abbrandbereich von O,1 bis 37 herangezogen.

Uber den Aufbau der RSntgenapparatur und das angewendete Mess~ und Aus-
wertungsverfahren wurde bereits friiher berichtet ZT, 27. Auch Ergeb-
nisse der Untersuchung von Proben mit Uran-Abbrinden bis zu 0,97 wur-
den bereits in einem Tagungsbeitrag dargestellt und diskutiert 157 .
Hier soll nun eine abschliessende Zusammenfassung der wesentlichen Ei-
gebnisse aus dieser Untersuchungsreihe und eine Erliuterung ihrer Ten-

denz erfolgen.

Anderung der Gitterkonstanten

Abb. 19 zeigt den Verlauf der relativen Gitterkonstanten—Anderung Aa/a
und der scheinbaren Gitterverzerrung n in den UOZ-Proben in Abhingig-
keit vom Uran—-Abbrand. Die Messungen erfolgten an 15 verschiedenen
Brennstabproben. Die Ergebnisse wiesen starke Streuungen auf; daher
wurden zur Verdeutlichung ihrer grundsitzlichen Tendenz nur die Er-
gebnis-Streubdnder wiedergegeben. Bei der Deutung ihres Verlaufes ist

zu beriicksichtigen, daB mit dem verwendeten R&ntgen—Zihlrohrgonio-

meter nur das Beugungsdiagramm eines durchgehenden diametralen Stei-

fens vom Brennstab-Querschliff aufgenommen werden konnte. Die in Abb. 19
dargestellte Anderung der Gitterkonstanten Aa/a beruht also auf einer
Mittelung der Effekte in verschiedenen Brennstofftemperaturzonen zwi-
schen der Oberflichentempertatur Qz 700 °C) und der Zentraltemperatur
(2000 - 2300 0C) unter Besfrahlung. Das bedeutet gleichzeitig, daB die
scheinbare Gitterverzerrung n= B/tgh (B = korrigierte Rontgenreflex-
Halbwertsbreite,»h= Glanzwinkel) nicht nur durch Mikrospannungen mit tat-
sichlichen lokalen Gitterverierrungen bedingt sein kann, sondern auch
durch einen radialen Gradienten von Aa/a, der dem Gradienten der Bestrah-

lungstemperatur entspricht.
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Trotzdem ist der Schluss zuldssig, daB im UOZ—Brennstoff bei Bestrah-
lungsbeginn eine allgemeine Abnahme der Gitterkonstanten mit steigen-
dem Abbrand erfolgt, die sich nach etwa 1,77 Uran-Abbrand sittigt;
unsicher sind nur ihr absoluter Wert und ihre radiale Verteilung. Diese
ist jedoch mit Sicherheit so groB, daB sie nicht auf einen zunehmen-

den Uberst8chiometrischen Sauerstoffgehalt des UO, zuriickgeflihrt wer-

2
den kann,und muB daher durch die LSsung von Spaltpmduktatomen im UO -

Gitter bedingt sein. Das nach etwa 1,47 Abbrand erkennbare n—Maximui

kann nach den obigen Ausfiihrungen entweder durch besonders groBe Differen-
zen der Aa/a-Werte lings des Probenradius oder durch ein Maximum der im
UOZ—Gitter auftretenden Mikrospannungen gedeutet werden. Beide Deutun-—

gen lassen auf den Beginn einer Spaltprodukt—Ausscheidung schlieBen, durch
den auch die SHttigung der Gitterkonstanten—Abnahme erklirt werden kann.
Der entsprechende Entmischungsprozess fiihrt zu Mikrospannungen. Falls

er in den verschiedenen Bestrahlungstemperaturzoﬁen.des UOZ—Brennstab—
querschnittes bei verschiedenen Spaltproduktkonzentrationen beginnt, er-

gibt er auch eine Aufficherung der Aa/a-Werte.

Die Ergebnisse der Mikrohirtemessungen an den UQ,-Brennstabquerschnitten,

2 ,
die bei Raumtemperatur unter einer Eindruck-Last von 50 p durchgefiihrt

wurden, gestatten einige zusHtzliche Aussagen iiber die Spaltproduktaus-
scheidung und iiber die durch die Spaltfragmente verursachten Gitterschi-

2
bdnder charakterisiert - in Abhingigkeit vom Uran-Abbrand dargestellt.

den im UO,. Sie sind in Abb. 20 - ebenfalls nur durch die Ergebnis-Streu-

Die den wiedergegebenen Ergebnis-Bindern zugrundeliegenden }eBwerte wurden

aus zwei verschiedenen Bestrahlungstemperaturbereichen im U02 entnormen:

1. T < 1200 OC; in diesem Bereich sind Diffusionsvorginge im UO, prak-

2
tisch nur durch Bestrahlungseffekte bedingt.
2. T = 1500 oC; in der Umgebung dieser Temperatur beginnt die schnelle Aus-

heilung aller UOz—Gitterdefekte durch Volumenselbstdiffusion.
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Die Lage der entsprechenden Temperaturgrenzen wurde aus Gefligebeobach-

tungen und Wirmeableitungsrechnungen abgeschitzt.

Abb, 20 zeigt fiir Bestrahlungstemperaturen unterhalb 1200 °C ein ausge-
prigtes Hirtemaximum mit Werten bis zu HV 0,05 ® 1150 kp/mmz, das mit

dem steilsten n—Anstieg in Abb. 19 zusammenfd#llt. Demnach ist das n—Ma-
ximum zu einem groBen Teil durch die Mikrospannungen im UOZ—Gitter ver—
ursacht, die auch zu der beobachteten Hirtesteigerung filhren, und es

liegen damit die wesentlichen Indizien fiir eine Ausscheidungshidrtung duich
Spaltprodukt—Ausscheidungen vor. Sie unterliegen nach Abb. 20 bei weiter
steigendem Abbrand einer schnellen "Uberalterung'", d.h. einer Vergrberung
unter Hirteabnahme, die sowohl durch eine starke Ubersittigung des UO2 mit
Spaltprodukten als auch durch den Zustrom von bestrahlungsbedingten Gitter-

leerstellen zu den Ausscheidungskeimen bedingt sein diirfte.

Oberhalb von etwa 1,47 Abbrand stellt sich eine Gleichgewichtshirte mit
relativ breitem Streubereich ein. Sie liegt noch erheblich hdher als

die Hirte des unbestrahlten UO,, die HV 0,05 ¥ 700 kp/mm2 betridgt,und

’
beruht wahrscheinlich z.T. aufzder Hirtungswirkung bestrahlungsbedingter
Punktdefekt-Cluster im UOZ-Gitter. Das gilt ohne Einschrinkung auch fiir
die Gleichgewichtshirte unterhalb von etwa 0,57 Abbrand (s.a. [/ 3_/ );
dort ergibt sich eine wesentlich stirkere Bestrahlungshirtung durch Punkt-
defekt-Cluster, weil deren Ausheilung vor Beginn der Spaltprodukt-Aus-

scheidung schwieriger ist als nachher.

Bei Bestrahlungstemperaturen in der Umgebung von 1500 °c liegt die Be-
strahlungshirtung nach niedrigem Abbrand (g 0,37) durch partielle Aus-
heilung der Punktdefekt-Cluster niedriger als fiir T <1200 °C. Ein Hir-
temaximum ist frither, bei etwa 0,77 Abbrand, und weniger ausgeprigt zu
beobachten, und die Gleichgewichtshirte nach hherem Abbrand scheint et-
was grofer zu sein. Das deutet auf eine gridbere Spaltprodukt—Ausscheidung
bei geringerer Ubersidttigung hin, deren Hirtungseffekt entsprechend weniger

anfillig gegen eine Uberalterung ist.

Bel relativ sehr hohen Bestrahlungstemperaturen von etwa 1900 - 2100 °c

war keine sicher erkennbare Bestrahlungshirtung mehr nachweisbar.
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Zusammenfassend kann gefolgert werden, daB in UOZ—Brennstﬁben mit einer
Hilltemperatur von etwa 500 °C und einer Stableistung von etwa 500 W/cem
im Abbrandbereich von 0,4 - 0,67 ein Spaltprodukt—-Ausscheidungsprozess
einsetzt, der mit einer Ausscheidungshirtung des UOZ—Brennstoffes ver—
bunden ist. Er erscheint nach 1,5 - 27 Abbrand fiir alle Spaltprodukte
insofern voll ausgebildet, als dann ein Gleichgewicht zwischen Spaltpro-
dukt-Erzeugung und —Ausscheidung besteht. Der Beginn der Spaltprodukt-
Ausscheidung erfolgt — im Rahmen der angegebenen Abbrandgrenzen - im Tief-
temperaturbereich (T < 1200 oC) spdter und mit stirkerem Hirtungseffekt
als bei hSheren Bestrahlungstemperaturen. Diese Spaltprodukt—Ausschei-
dungshirtung erfolgt jedoch schnell voriibergehend (beziigl. des Abbrandes)
und ist daher fiir das Brennstabverhalten nur von geringer Bedeutung. Nach
hSheren Abbridnden (> 37%) ist im UOZ—Brennstoff nur mit einer Hirte von
HV 0,05 % 900 kp/mm2 zu rechnen, die mSglicherweise in der Brennstoff-
zone reguldren Kornwachstums (T % 1350 ~ 1750 OC) noch i{iberwiegend durch

Spaltprodukt—Ausscheidungen bedingt ist.
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1123 Bestrahlungen zur Erprobung des SNR-Brennstabkonzeptes im schnellen

NeutronenfluB (Performance.Tests). (G. Karsten, PSB-PL)

Im Februar sind in RAPSODIE zwei 34-Stab-Biindel mit SNR-Spezifikationen
zur Bestrahlung eingesetzt worden. Zur Anwendung kommen die Hiillmaterialien

Werkstoff Nr. 4988 und 4970. Der Zielabbrand betrdgt 80 000 MWd/t.

Ebenfalls im Februar wurden im DFR drei "Trefoils" mit St#ben aus dem
Experiment DFR 350 zur Weiterbestrahlung eingesetzt. Von diesen 9 St#ben
stammten 6 von GfK und 3 von BelgoNucleaire. Sie sollten {iber den bereits
erreichten Abbrand von 50 000 MWd/t hinaus bis zu 80 000 MWd/t bestrahlt
werden. (Eines der GfK-Trefoils muBte im April aus dem DFR wieder entfernt
werden, da bei einem der Stdbe ein noch nicht n#her identifizierter Schaden

aufgetreten war).

1124 Brennstibe mit karbidischem bzw. nitridischem Brennstoff

1124.1 Verfahrens— und Geriteentwicklung

1124.11 Herstellung im LabormaBstab

Herstellung von UN-Pellets (H. Wedemeyer, IMF)

In Abhingigkeit von der Reasktionszeit und der Temperatur werden bei der
Fa. Nukem durch carbothermische Reduktion von UO2 unter strdmendem Stick-
stoff UN-Pulver gewonnen, die mehr oder weniger mit UO2 und Kohlenstoff

verunreinigt sind, sogenannte vorreagierte Pulver:

1. 1800 °Cc/30 min: N = 3,2%, C = 4,6%, O = 2,8%
2. 1800 °C/180 min: N = 3,97, € = 1,27, O = 1,2%.

]

Die durchgefiihrten Versuche zur Verdichtung dieser Pulver durch Reaktions-

sintern erbrachten keine befriedigenden Ergebnisse.
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1. Vorreagiertes Pulver: 1800 OC/30 min

Nach Sinterzeiten bis zu 48 Stunden bei 1800 — 1900 °C in strdmendem
Stickstoff betrigt die erzielte Enddichte der Pellets 75 - 80Z TD. Die
Dichteverteilung im Pellet ist inhomogen; neben Bereichen geringer Dichte
entstehen Inseln hoher Verdichtung, die wahrscheinlich auf eine Misch-
kristallbildung (UN-UOZ) mit bevorzugten Sintereigenschaften zuriickzufiihren
sind. Wihrend des Aufheizens setzt bei 1300 - 1350 °C im Vakuum die wei-
tere Reduktion des U02 zu UN und CO ein. Das entstehende CO verhindert
offensichtlich die weitergehende Verdichtung der Pellets. Ein nennenswerter
Teil des Kohlenstoffs reagiert wihrend des Sinterns nicht , so daf im

fertiggesinterten Pellet neben UO, auch freier Kohlenstoff als Verunrei-

nigung vorliegt. Eine Variation er Vorsinterzeit im Vakuum bei 1350 °C
mit dem CO~Druck bis zum v&lligen Druckabbau (10—5 Torr) ergibt nach dem
Fertigsintern bei 1800 - 1900 °C im stromenden Stickstoff Pelletdichten
von 80 - 857 TD. Auch hier werden Inseln hoher Dichte und neben vo,, freier

Kohlenstoff als Verunreinigung beobachtet.

2. Vorreagiertes Pulver: 1800 oC/180 min

Diese Pulver sind gut pressbar und lassen sich bei einer Sinterzeit von
etwa 12 h bei 1750 °C unter 80 Torr Stickstoff auf >907 TD (bezogen auf UN)
verdichten. Die Dichteverteilung im Pellet ist homogen (keine Inselbil-
dung); es liegen jedoch nennenswerte Verunreinigungen an UO2 (15 - 207 UOZ)
in zweiter Phase vor. Die hohe Verdichtung 1#Rt sich wahrscheinlich wieder

auf eine UN-UOZ—Mischkristallbildung in der Sinterhitze zuriickfiihren.

Gegenliber dem Reaktionssintern lassen sich offenbar wesentlich bessere Er-
gebnisse durch das Verdichten nachbehandelter, vorreagierter Pulver aus

der carbothermischen Reduktion erzielen. Wird das vorreagierte Pulver

(1800 oC/180 min) mit einem Zusatz von 0,2-0,67% Kohlenstoff einige Stun-—
den bei 1350 °C unter Stickstoff stationir gegliiht, so erhilt man ein UN-
Pulver, bei dem rdntgenographisch (Guinier—-Aufnahmen) kein U02 nachweisbar
ist. Beim Sintern unter stromendem Stickstoff (1750 OC/12 h) werden Pellet-
dichten von 80 — 857 TD erzielt. Die Pellets sind homogen verdichtet und
einphasig; rdntgenographisch 138t sich kein UO2 nachweisen. Wird das

vorreagierte Pulver (1800 oC/I8Omin) mit einem Zusatz von Kohlenstoff
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einige Stunden bei 1000 - 1200 °C unter stromendem Stickstoff gegliiht,

so erh#lt man zun#ichst U2N das anschliessend im Vakuum bei 1100 °C

s
zu UN umgewandelt werden kznn. Dieses Pulver hat pyrophore Eigenschaften,
kann aber nach dem Erkalten dem Ofen unter Dekalin entnommen werden.

Das Pulver ist gut pressbar und kann bei 1700 - 1750 °C unter einem sta-

tion3iren Druck von 80 Torr Stickstoff oder im dynamischen Vakuum von etwa
10_2 Torr zu > 907 TD verdichtet werden. Die gesinterten UR—Pellets sind

metallographisch einphasig, rontgenographisch wird kein U02 nachgewiesen,
die mittlere KorngrdB8e betrigt 50 - 100 p. Diese Ergebnisse sind nach er-
sten Versuchen erhalten worden und als unvollstindig anzusehen. Ihre

Reproduzierbarkeit muB noch durch entsprechende Versuchsreihen und griBere

Chargen bestitigt werden.

Herstellungsmethoden von Mischkarbiden und -nitriden (H. Blank, R. Lesser,

Eur. ‘Transurane-Institut)

Die Methoden zur Herstellung von (U,Pu)C wurden weiterentwickelt und ge-
statten die Einhaltung der fiir verschiedene Bestrahlungsexperimente ge-—
forderten Brennstoffspezifikationen. Besondere Schwerpunkte waren die Un-—

tersuchung des Einflusses

~ der Qualitit des fiir die Karboreduktion verwendeten Kohlenstoffs,

~ der Reaktions— und Sinterzeiten,

- der Reaktions- und Sintertemperaturen,

~ der Mahldauer und der sich ergebenden KorngrdBenverteilung nach
der Reaktionsstufe,

- der Plutoniumverluste

auf die Qualitdt, d.h. den Verunreinigungsgrad (O,N, andere Phasen), die

Homogenitdt, die Dichte, usw.

Als Einzelergebnis sei erwdhnt, daB sehr saubere, stickstoffarme Karbide
durchaus in Handschuhkdsten mit Stickstoffatmosphire hergestellt und
verarbeitet werden k®nnen, vorausgesetzt der Feuchtigkeitsgehalt ist gering,

d.h. etwa 60 ppm oder weniger.

Die labormifige Karbid-, bzw. Nitridherstellung (aus Pu und U-Metall)

lduft. Alle vorgesehenen Gerdte und Apparaturen sind in Betrieb.
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Sauerstoff-modifizierte Mischkarbide wurden im Rahmen der Produktion von
Material flir die FR2-Kapsel-Versuchsgruppe 6 hergestellt. Zur Verbesserung
der verwendeten Methoden sind weitere Untersuchungen erforderlich. Ins-
gesamt wurden fiir die Versuchsgruppen 6a, ¢ und d etwa 5 kg (U,Pu)C-
Tabletten und fiir die Loop-Versuchsgruppe 4 etwa | kg entsprechende (U,Pu)C-

Tabletten den Spezifikationen gemiB bereitgestellt.

Fiir zwei Stidbe der Versuche BR2-Mol 11 A-N1 und N2 wurden (U,Pu)N-Pellets
gemdB den Spezifikationen hergestellt und in die Hiillrohre eingefiillt.
Nach ElektronenstrahlschweiBen der Kappe und den abschlieBenden Tests

wurden die Stibe ausgeliefert.

1124.12 Herstellung von Brennstoffen und Brennstdben im Industrieverfahren

Probeproduktion von Urankarbid-Brennstofftabletten unter Pu-Bedingungen

(P. Funke, W. Knobloch, G. Mihling, ALKEM)

Nach dem Aufbau einer neuen Fertigungslinie zur Herstellung von karbidischen
Brennstoffen in Wolfgang bei Hanau wurde zunichst eine Probenproduktion
‘mit Urankarbid aufgenommen. Die Probeproduktion hatte die Erprobung der
Fertigungslinie unter echten Pu-Bedingungeﬁbgowie eine erste Verfahrens-
entwicklung zum Ziel. Es war wdhrend der Probeproduktion mdglich, Versuche
zu zwei Verfahrensvarianten durchzufiihren, die im folgenden niher beschrie-

ben werden.

1. Karboreduktion des Oxids

Bei der Xarboreduktion miissen im wesentlichen zwei Stufen unterschieden
werden: die Synthese des Karbids mit anschlieBender Pulverherstellung

sowie die Weiterverarbeitung des Pulvers zu gesinterten Tabletten (Abb. 233,

+) Inertgasversorgung der Boxen, Kontrolle def Inertgasatmosphire, Unter-
druckregelung, Erprobung der Sicherheitsvorkehrungen, Funktionstest

aller Gerite.
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1.1 Synthese von Urankarbid und Herstellung von UC-Pulvern

Zur Synthese wurden UO
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2

-C-Preflinge mit einer Dichte von~4,5 g/cm3

hergestellt und in einem Hochtemperaturofen bei 1500 °c - 1550 °¢ re-

agiert. Die Synthese wurde sowohl im Vakuum als auch unter strdmendem

Argon durchgefithrt. Tab, | zeigt die Versuchsbedingungen und die analy-

tischen Ergebnisse:

Ver- | Vakuum |max. Druck- Reaktions- Analysenergebnisse
suchs | oder anstieg bzw. dauer Z | % Z %
Nr. Argon COo-Konz. vjc 0 N
1 10 *Tore| 1 Torr 13 h 94,6{4,9 0,33 |0,17
2 10 *Torr | 8 Torr 8 h 94,6{4,9 [0,45 | 0,03
3 770 Torr .
(Argon 1,37CO 13 h 94,3§5,4 10,53 0,07
7 N1/h)

Der Vergleich der Analysenwerte zeigt, daf die Synthese unter strdmen-
dem Argon hinsichtlich des Reaktionsgrades ungilinstiger ist. Die bei glei-
chen Einwaagen erhaltenen hoheren C- und O-Werte weisen auf noch unvoll-
stdndige Umsetzung bei der Reaktion unter Ar hin. Die beim 2. Versuch
verkiirzte Reaktionszéit erbrachte keine Verschlechterung des erhaltenen
Reaktionsproduktes gegeniiber der 13-stiindigen Umsetzung bei Versuch 1, ist
aber wirtschaftlich gesehen wesentlich giinstiger, so daB wir bei den fol-

genden Umsetzungen nach dieser Verfahrensvariante arbeiteten.

1.2 Herstellung gesinterter Tabletten

Das Pressen von UC-Griinlingen ohne jeden Zusatz von Schmier— oder Binde-
mitteln erwies sich als unmdglich. Deshalb wurden Untersuchungen iiber
geeignete Binde- und Schmiermittel durchgefiihrt. Zur Plastifizierung wur-
den bisher Carbowax 4000 und Zinkstearat verwendet. Carbowax wurde in
Tetrachlorkohlenstoff geldst, wdhrend mit Zinkstearat trockene Mischun-
gen hergestellt wurden. Tab. 2 zeigt die angewandten Platifizierungsver-

hdltnisse mit den entsprechenden Griinlingsdaten:
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Tab.2
Bindemittel- PreR-~ | HOhe _ Griinlings-— Hantierbarkeit
zugabe _ . kraft / mm_/ dichte _
[Gew. 7_/ [t/ / glcm3_/
| +0,43 +0,09
1,50 w/o 4,0 '12’93-0,63 8,78 -0.12 gut
: +0,25 +0,01
1,25 w/o 4,0 | 13,1305 8,8 10, gut
+0,66 +0,30
1,00 w/o § 4,0 13,2.1__0’31 8,78 ~0.40 gut
©
2 +0,33 +0,10
0,75 w/o & 4,0 | 13,762 501 8,88 T3 oo gut
+0,26 +0,03
1,25 w/o 3,0 12’l0—0,60 9,44 ~0.05 gut
o +0,23 +0,03
1,00 w/o g 3,0 10,89_0,21 9,47 -0.083 gut
it
+0,57 +0,09
0,75 wlo 2 3,0 | 12,33 *20 9,48 " schlecht
b .:qj bl k] _0,70 b _0,06

Die plasﬁifizierten Griinlinge wurden in einem speéiellen Entwachsungs—
ofen unter strdmendem Gas (untersucht wufden Argon reinst, Helium reinst)
vom Bindemittel‘befreit. Die Versuche fielen alle negativ aus, die Ta-
bletten waren nach dem Entwachsungsvorgang oxidiert. Sehr wahrscheinlich
war der Sauerstoffgehalt in den Spiilgasen noch zu hoch, so daB eine Nach-

reinigung der Gase notwendig ist.

Weitere Versuche wurden aber zu diesem Zeitpunkt nicht durchgefihrt, da
es inzwischen gelungen war, durch bloBes Schmieren der Matrize hantierbare
Tabletten herzustellen. Als Schmiermittel wurde bei den Versuchen Paraffin-

81 und Stearinsiure, geldst in CCl,, verwendet. Die Stearins3ure-Ldsung

, 4
erwies sich dabel als geeignetes Schmiermittel. Die damit hergestellten
Tabletten hatten sowohl als Griinlinge wie auch als Sinterlinge eine bessere

Oberfliche.
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Tab. 3 zeigt die Griinlingsdaten bei verschiedenen PreSkriften:

PreBkraft Durchmesser Hhe Griinlingsdichte
[ [/ [ 7 [glen’ ]
1,5 10,05 tg:g? 12,90 tg:g 8,90 tg:gg
2,0 10,06 jg:g: 12,65 tg;;g 9,07 fgj?ﬁ
2,5 10,07 jg:g} 12,47 38:13 | 9,20 fg:gg
3,0 10,07 101 12,36 7030 | 0,26 1000
4,0 10,08 10* 07 12,08 %002 9,38 79’05

Im gleichen Ofen,in dem duch die Synthese durchgefiihrt wird, wurden die
Griinlinge im Vakuum von <10_4 Torr gesintert. In Abb.22a ist die bel den
Versuchen erreichte Sinterdichte als Funktion der Sintertemperatur mit

unterschiedlichen Griinlingsdichten als Parameter aufgetragen.

Bei diesen Versuchen wurde gefunden, daR es eine sehr starke Abhingigkeit
der Sinterdichte iiber die Linge des Ofens gibt. In einem gezielten Ver-

such wurde diese Abhingigkeit ni#her untersucht. Das Ergebnis zeigt Abb.22b.

Von den vorhandenen sieben Chargieretagen sind nur die obersten 4 fiir

ein einheitliches Sintern verwendbar.

2. Reaktionssinterverfahren

Als Verfahrensvariante, die sich nach den bisherigen Ergebnissen vor allem
zur Herstellung niedrig dichter Tabletten eignet, wurde das Reaktionssin-—

terverfahren, das bei Nukem entwickelt wurde, untersucht. (Abb. 2{b)
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Vergrésserung

10 x ,Dichte
=90% th. D.

Vergréosserung

300 x , Dichte
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geatzt

HNOj3 ' H,0 ' CH;COOH
1 1 1

Keramographische Schliffe von UC-Pellets

nach Karboreduktion gesintert Abb. 23
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Das vorreagierte PuC wurde bei der Probeproduktion durch entsprechend
vorreagiertes UC simuliert. Die Herstellung des vorreagierten UC er-
folgte durch Synthese bei 1300 °C und einer Haltezeit von zwei Stunden.

Ein typisches Analysenergebnis des vorreagierten UC ist in Tab. 4

wiedergegeben:
U C 0 N
L] L[] L[7_] [7]
91,19 5,40 2,87 0,05

2.2 Herstellung reaktionsgesinterter Tabletten

Fiir einen Vergleich der Versuchsbedingungen zwischen Nukem und Alkem wurde
in der Plutonium~Linie UC einmal mit vorreagiertem UC von Nukem und ein-
mal mit vorreagiertem UC von Alkem gemischt, gepreBt und gesir ..:t. Die
Versuchsbedingungen wie Synthesereaktion, Mahldauer, Mahlart (vorreagier-—
tes UC wurde im MOrser zerrieben) und Sintertemperatur waren in beiden

Fillen die gleichen.

Tab. 5 zeigt die Griinlings- und Sinterlingsdaten der beiden Mischungen:.

Sintertemperatur uc uc
1600 °C +20% UC vorreag. + 20% UC vorreag.
Haltezeit 5 h (Nukem) (Alkem)
Griinl. Dichte 8,45 tg’g? 9,02 ig’gg
/ g/cm3 ] ’ ’

o +0,7 +0,3
Z + U.D. 62,1 1.5 66,3 -0.3
Sinterl. Dichte

n 35 , +0,18 +0,15
/ glem f/ 7 11,12 -0.22 11,38 0. 14
7z th. D. o4 & »0

81,6 ~1,6 83,0 -1,0
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Vergrosserung 10x

uc+20% UC
vorreagiert

beide Materialien
von Nukem

Dichte: 82 % th. D.

Vergrosserung 10x

uc +20% UC
vorreagiert

UC von Nukem
Ucvon von Alkem

Dichte: 84 % th. D.

Keramographische Schliffe von UC-Pellets .
nach dem Reaktionssinterverfahren Abb. 15
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Die eingetragenen Sinterdichten wurden erst durch Nachsintern erreicht.

Die Abhingigkeit der Sinterdichte von der Sinterzeit ist in Abb.Z4
graphisch dargestellt. Die Ergebnisse beider Versuchsreihen stimmen

fast iberein, das Reaktionssinterverfahren ist danach also vor allem

zur Herstellung von Tabletten mit Dichten zwischen 82 und 85% th. D. ge-
eignet. Eine noch nicht gekldrte Frage ist die der Pu-Verteilung und

der U-Pu-Mischkristallbildung, die m8glicherweise gegeniiber der gemeinsamen

Karboreduktion unglinstiger sein wird.

Entwicklung einer Spezifikation fiir den Karbid/Nitridbriiterstab
(4. Fiedler, AEG)

Eine Auswertung von Bestrahlungsexperimenten mit (UPu)-Karbiden und -®i-
triden wihrend des Zeitraumes ab etwa 1968 bis 1970 zeigte folgende

wichtige Ergebnisse:

Mischkarbid

Schwellraten:

Beim Na-Bindungskonzept wurden Schwellraten von 2,7 bis 3 v/o pro ]O4 MWd /M
(LASL)Y und 4,9 v/o (Cr-mod.) jeweils pro 104MWd/tM Abbrand gemessen
(Westinghouse). Dabei betrugen die Zentraltemperaturen 1000 - 1150 oC,

die Hillrohrwandstirke betrug 0,25 mm (LASL) bzw. 0,3 mm (Westinghouse).

Bei Westinghouse-Experimenten zeigte sich, daB die Pellets zerbrochen
waren und einzelne Bruckstiicke wihrend der Bestrahlung mit der Hiille in
Kontakt kamen und so die Na-Bindung i{iberbriickten. AuBerdem hatten sich
diese Brennstoffstiicke untereinander verkeilt und beim Schwellen Hiillauf-

weltungen hervorgerufen.

Dagegen geht aus ersten Untersuchungen der UNC-Bestrahlungen heérvor, daB
nur 2/3 des 760w diametralen Spaltes durch Schwellen verbraucht waren

(Abbrand 50 000 MWd/tM, Stableistung 820 W/cm).



112-43

Bei den Experimenten mit He-Bindung wurde der Brennstoff stets mehr

oder weniger durch die Riickstellkraft der Hiillen (Wandstérke‘ meist

> 0,5 mm) am Schwellen gehindert. Dabei hat sich gezeigt, daR Incoloy-800
etwas duktiler ist als SS 316. Weiter hat sich bei UNC-Experimenten her-
ausgestellt, daB homogen verteilte Poren (Sinterdichte 84%Z T.D.) das

Schwellvolumen des Brennstoffes nicht aufnehmen k&nnen.

Spaltgasfreisetzung:

Es hat sich gezeigt (Westinghouse), daR aus Fe-modifiziertem und hypo-
stochiometrischem Brennstoff doppelt soviel Spaltgas freigesetzt wird

wie aus Cr-modifiziertem (UPu)C.

Abbrand:

Die hdchsten erreichten Abbridnde lagen mit Na-Bindung bei 45 000 MWd/TM
(LASL) im schnellen FluB und bei 53 000 MWd/tM (Westinghouse) im thermi-
schen FluB. Mit He-Bindung wurden ca. 80 000 M .d/tM mit Pulver und

Pellets erreicht, wobei - im Gegensatzvzur Na-Bindung - die Ausfallrate

bei vergleichbaren Abbridnden deutlich hdher lag.

Mischnitrid

Schwellraten:

Die gemessenen Schwellraten lagen erheblich unter denen des Karbids:

max. 2 v/o pr0'104 MWd/tM bei 1000 = 1300 °c Zentraltemperatur. Beli den
Experimenten mit Na-gebundenen St#ben traten keinerlei Hiillbeanspruchungen
auf. Bei den He-gebundenen St#ben traten meist Hiillrohrschdden auf (der

He-Spalt war kleiner als 25 p diametral).

Die ermittelten Schwelldaten zeigen keinen erkennbaren EinfluB von Schmier-

bzw. Sinterdichte, Hiillrohr—Riickstellkraft und Bindungsart.
Spaltgasfreisetzung:

Bei allen Proben waren die Freisetzungsraten sehr niedrig (bei Tempe-—

raturen von 1000 - 1300 °C sicherlich kleiner als bei Karbid).
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Abbrand:

Im ETR wurden Spitzenabbrinde nahe 150 000 MWd/tM erreicht, im EBR-II
sind Abbrinde bis 100 000 MWd/tM geplant.

Nach den bisherigen Bestrahlungserfahrungen scheint Mischnitrid gegeniiber

dem Mischkarbid einige wesentliche Vorteile aufzuweisen, wie niedrige
e . o .

Schwellrate, Stabilit#t selbst bei Temperaturen >2000 "C, keine struktu-

rellen Veridnderungen.

1124.13 Entwicklung von Brennelementkomponenten

Na-Einflilltechnik (N. Henzel, AEG)

Es wurde ein improvisiertes Verfahren zur Herstellung natriumgebundener
Brennstibe entwickelt und unter Verwendung von Nickel-Pellets zur Brenn-

stoffsimulation erprobt.

Hiillrohre aus dem Werkstoff Nr. 4988 in den fiir Vertriglichkeitsproben
vorgesehenen Abmessungen (Linge 138 mm, lichter Durchmesser 7,1 mm, Wand-
stirke 0,45 mm) wurden zunichst mit einem unteres Endstopfen aus dem glei-
chen Material verschweift, dann entfettet, mit einer Netzmittelldsung be-~
handelt, anschliefend innen reduzierend gebeizt, mit heliumgesittigtem
Wasser klargespiilt, getrocknet, mit Helium geflutet und provisorisch ver-
schlossen. Die so vorbereiteten Rohre wiesen keinen iiber das beim Beizen
{ibliche MaB hinausgehende LochfraR auf. Sie wurden in eine Glovebox einge-
schleust, deren Schutzgasatmosphire (Helium) <S5ppm 02, <3ppm HZO und

<10 ppm Nz enthielt,

Dort wurde in jedes Rohr zunichst ein kurz zuvor aus geschmolzenem Na-
trium in einer Form aus Degussit AL 23 gegossenes zylindrisches Pellet von

etwa 6,5 mm Durchmesser und etwa 28 mm HShe in fester Form eingebracht.
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Das jeweils kontrollierte Gewicht dieses Pellets war so bemessen, daB

das Natriumvolumen ausreichen sollte, um-den vorgesehenen radialen Spalt
von 0,4 mm Breite 80mm hoch zu fiillen und zusitzlich einen 'berstand

von etwa é mm oberhalb der Pelletsiule zu ergeben. Auf dieses Natrium-—
Pellet wurden in jedes Rohr je 10 Hickel-Pellets mit ca. 6,3 mm Durchmes-
ser und ca. & mm Hohe geschichtet. Nach sorgfiltiger Reinigung der oberen
Schweifizone wurden die Rohre mit den auf PreBsitz eingeschlagenen oberen
Endstopfen und dann mit gummigedichteten Verschliissen aus Plexiglas ver-
sehen, auf diese Weise geschiitzt, zur Schweifimaschine transportiert und

dort unter Argon verschweift,

Die verschlossenen Rohre wurden einer Abmessungskontrolle, einer Rdntgen-
prifung der Schweifndhte und einem Helium-Lecktest unterworfen. Sie er-
wiesen sich als spezifikationsgerecht. Eine abschlieBende durch Vibration
unterstiitzte W8rmebehandlung - zonenweises Aufheizen auf 600 °C und lang-
sames Abkiihlen auf Zimmertemperatur unter Schutzgas —~ diente zur Her-
stellung der Natriumbindung. Eine anschlieBende R&ntgenpriifung der "einge-

T

frorenen Pelletsiule’ 1lief keine Bindungsfehler erkennen. Eine Blasen-

priifung nach dem Wirbelstromverfahren zeigte keine Gaseinschliisse im Na-

trium > 1 mmz.

Die massenspektrometrische Analyse des Fiillgases im Plenum eines Test-—
rohrs lieferte die Zusammensetzung: 99,6 Gew. 7 He, 0,3 Gew. 7% Ar, 0,1 Gew.
Z N_,. Zwei weitere Rohre wurden erneut in die Glovebox eingeschleust und

2
dort gedffnet.

Das beigefiigte Bild 148t einen ausgezeichneten Kontakt des Natriums mit

Nickel-Pellets und Hiillrohrwand erkennen.

Abb. 26
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Die erreichte Bindung war so gut, daf sich das Natrium nicht mechanisch
entfernen lieB. Die Analyse auf Sauerstoff muBte daher am Verbund Hill-
rohr + Natrium + Nickel-Pellets durchgefiihrt werden. Sie lieferte im
Mittel 136 ppm 02; die Natrium-Pellets enthielten vor der Fiillung im Mit-
tel 42 ppm O

2
Abgesehen von der etwas unsicheren BlasengrdBe liegen somit die Verfah-

rensergebnisse innerhalb der spezifizierten Grenzen.

Thermodynamik und Thermohydraulik der Na-Bindung
(R. Schoneberg, AEG)

Spaltgas-— oder auch Fertigungsblasen in der Bindung k&nnen zu ernsthaf-
ten Stdrungen in der Wirmeabfuhr aus dem Brennstab fiihren. Im vorliegen-
den Berichtszeitraum wurden die in der Literatur existierenden Modell-
vorstellungen zur Spaltgasfreisétzung untersucht und die unter diesem
Aspekt erfolgten Bestrahlungsexperimente von Hochleistungsbfennstoffen zu-
sammengestellt. Danach ist die Spaltgasfreisetzung aus Hochleistungsbrenn—
stoffen (Karbide, Nitride) bei gemissigten Abbrinden zunichst sehr viel
geringer als bel oxydischen Brennstoffen. Mit Abbrinden von mehr als

100 000 MWd/tM steigen die Freisetzungsraten aber sehr stark an, so daB
vor allem hier die oben erwidhnten Stdrungen nicht ausgeschlossen werden

knnen.

Fiir die Untersuchung der Auswirkung einer stagnierenden Spaltgasblase

auf die Thermodynamik und Thermohydraulik der Natriumbindung wurden zwei
Rechenprogramme (BONDSI und BIVEL) aufgestellt, die den zeitlichen Ablauf
der Brennstoff—-, Bindungs— und Hiillrohrtemperaturen in der Umgebung der
Spaltgasblase zu berechnen gestatten und die zur Definition einer kriti-
schen BlasengrdBe fiihrten, bei der die Bindung nicht mehr stabil ist. Die
Expansion einer Blase durch Bindungssieden bei externen St8rungen wie
Leistungsanhebungen und partielle Kiihlkanalblockagen wurden mit dem BIVEL-
Programm untersucht., Die Bindung ging bei Kiihlmitteldurchsatzreduktionen

auf 407 sehr schnell - in 0,4 Sec. - verloren. Ein abgewandeltes Konzept
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der Stabdruckentlastung mit unten offenem Stab verzdgerte diesen Ver-
lustvorgang zeitlich so stark, daB das Kihlmittel vor der Bindung siedete.
Ein sicherer Nachweis der StSrung ohne Schadénspropagation durch Brenn-
stoff- und Hillrohrschmelzen scheint dann allein schon mit Thermoele-

menten am RBlindelaustritt mbglich zu sein.

Das durch die Druckentlastung der Brennstibe in das Kihlmittel ein-
gespeiste Spaltgas fiihrt infolge der geringen Lislichkeit der Edelgase
(Xe, Kr) im Natrium und dem niedrigen, durch die Gasreinigungssysteme
aufrechterhaltenen Partialdruck dieser Gase im Schutzgasplenum zu keiner
nennenswerten Anreicherung im Kihlmittel. Hier dominiert sicher das
In~Losung —Gehen des Schutzgases selbst. Aber auch die Anreicherung von
Argon ist - wie ein einfaches Modell gezeigt hat — nur gering (11 1 unter
den Bedingungen der kalten Rohrleitung), so daB die Gefahr von gr&fReren

Reaktivitidtszufuhren durch Gasblasen im Kern nicht gegeben ist.

Experimentelle Untersuchungen zum Problem des druckentlasteten, natriumge-
bundenen Brennstabes miiBten vor allem an zwel Punkten einsetzen: Das ist
einmal eine exaktere und nicht integrale Bestimmung der Freisetzungsraten
aus Hochleistungsbrennstoffen auch unter zyklischen Belastungen,und zum
anderen wire eine Simulation der Bindung unter anisothermen Bedingungen

und unter Einspeisung éines Edelgases in einen elektrisch beheizten Ver-—

suchsstand wiinschenswert.

Priiftechnik

Vergleichsmessungen zwischen dem Profilometer und der MeBmaschine in

den "HeiBen Zellen". (W. Gldckner, AEG)

Nach Beendigung der Justierarbeiten wurden zum Vergleich der MeRwerte und
der MeBgenauigkeit des Profilometers und der MeBSmaschine in den "HeiBen
Zellen' Messungen an gleichen MeBobjekten durchgefiihrt. Es sollte damit
auch gleichzeitig eine Kontrolle der HZ-MeBmaschine vorgenommen werden, da
hier das Justieren und Eiéhen nur unter erheblichen Schwierigkeiten mdglich

ist.
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Zu diesem Zweck wurde ein Hiillrohr mit den Abmessungen 7,0 mm x O,4 mm

in zwel Ebenen,mit einer zur ersten MeRebene um 90° gedrehten Ebene,

auf dem Profilometer vermessen. Es erfolgte die Bestimmung des AuRendurch-
messers der Durchbiegung und der Linge. Die migliche Vermessung des Innen-
durchmessers unterblieb, da diese MeBoperation mit der HZ-MeBmaschine
nicht durchfiihrbar ist, weil die Innendurchmesserpriifung von bestrahlten
Stdben nicht gehraucht wird. Die auf dem Profilometer durchgefiihrte Lingen-
messung liver die Endstopfen des Rohres konnte auf der HZ-MeBmaschine
nicht nachvollzogen werden, weil an beiden Enden des Rohres eine Strecke
durch die AuBeneinspannung filir die Messung verlorenging. Uberdies ist ein
Vergleich der Lingenmessungen wenig sinnvoll, da einer MeBgenauigkeit von
0,01 mm beim Profilometer eine MeBgenauigkeit von 0,2 mm bei der HZ-MeR-
maschine gegeniibersteht, sodaB hier in jedem Fall die Profilometermessung

den Anspriichen der HZ-MeBmaschine genligt.

Obwohl die Schreibstreifen beider MeRmaschinen unterschiedliche Formate
haben, ist ein direkter Vergleich bei AnnZherung der VergrdBerungsver-—
hiltnisse méglich. Ein Ausschnitt aus den Schreibstreifen vom Profilometer
oben in Abb. 27 und HZ-MeBmaschine im unteren Teil des Bildes, gibt

die Ubereinstimmung der MeBungen wieder, sodaB eine genaue Zordnung von

MeBwerten vor und nach der Bestrahlung gewihrleistet ist.

Abb, 27 : Fotomontage der Schreibstreifen des Profilometers und der

HZ-MeRmaschine.
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Die Charakteristik stimmt sowohl in den Durchmesserabweichungen als

auch in den absoluten Werten {iberein. Die Schreibspur der HZ-HMefmaschine
erscheint gegeniiber dem Profilometerschreibstreifen wesentlich mehr ge-
gldttet, was durch die breiteren, robusteren MeRschneiden der HZ-MeR-
maschine hervorgerufen wird. Dagegen registrieren die schlanken Mef-
schneiden des Profilometers noch Abweichungen, die in den Bereich der
Oberflichenwelligkeit und Rauhheit hineingehen. Die Messungen der Durch-
biegung k®nnen nur mit Vorbehalt verglichen werden. Durch das Spannen
der Hiillrohre im Dreibackenfutter der HZ-MeBmaschine werden diese in
eine gewisse Zwangslage gebracht, hinzu kommt noch der freie Durchhang
der Rohre. Beim Profilometer kdnnen sich die Rohre entsprechend ihrer
natiirlichen Kriimmung frei auf leicht verschiebbaren Auflagebdckchen
ausrichten. Die Messungen wurden entlang von genau auflinierten Metalli-
nien durchgefiihrt. Die Bewegungsrichtung der MeBschlitten war in beiden

Fillen gleich.

1124.2 Laborexperimente zur Brennstabauslegung

1124,.22 Thermodynamik und Kinetik an der Phasengrenze Brennstoff-Hiille

Zum Einfluss des Temperaturgradienten auf die St8chiometrieverschiebung

in einem karbidischen Brennstoff (H. Holleck, H. Kleykamp, IMF)

Rechnungen auf der Basis untersuchter und als wahrscheinlich angenommener
Reaktionen der Spaitprodukte in einem karbidischen Brennstoff ergeben,
daB bei stdchiometrischer Ausgangszusammensetzung und isothermen Bedin-
gungen wihrend des Abbrands weder freies Uran oder Plutonium noch h&heres

+)

Karbid auftreten sollte .

+) H. Holleck, KFK-Bericht 1111 (1969)
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Der Temperaturgradient hat jedoch auf die Stdchiometrieverschiebung im
karbidischen Brennelement einen Einfluss. Aufgrund von Sauerstoffspuren

wird ein Boudouard-Gleichgewicht (COZ)+[§7 =2(C0) gebildet, fiir das

(U,Pu)C
einige ppm Sauerstoff ausreichen. Mit der freien Reaktionsenthalpie

2
r, 0 Pco . . s . .
AG'= - RT 1n KP = = RT 1n P ergibt sich fiir die partielle
cFeo,,
molare freie Enthalpie
5 -
- p
AG = TAc® + RT 1n —22
¢ Peo, )

Das Parialdruck-Verhiltnis PCO/PCO kann als konstant und vom Brennelement~
radius unabhingig angenommen werdeni. Qualitativ ergibt sich hierdurch

im Temperaturgradienten eine Zunahme der Kohlenstoff-Aktivit#t a_ an der Brenn-
stoffoberfliche gegeniiber dem isothermen Fall. Folgendes Beispiel soll die-

sen Sachverhalt fiir reines UC verdeutlichen: Die Anderung der Kohlenstoff-
aktivitidt kann wegen des sehr geringen Homogenititsbereiches des UC nur im
Gleichgewicht mit einer zweiten Phase gesehen werden. Fiir UC mit Spuren U

bzw.

. 2 .
. " = . .
LZCB gilt fiir das p CO/pC02 Verhdltnis:

T 1300°K 1500°K 1700°k

2 -2 -1 o

UC+U PCO/PCQZ 1-10 3+10 3-10
2 a2 1nd 3

UC+U2C3 | PCO/PCOZ 110 1°10 4410

Rechnet man mit einem mittleren pZCO/pCO von 1 fiir UC+U bzw. 103 fiir
UG+U2C3, so 1i8t sich die thlenstbffaktlvitét_in der Gasphase an der Brenn-—
stoffoberfldche (ca. 13OOOK) und im Zentrum (ca. 17OOOK) des Brennelements

berechnen.
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P2 /P o ' o_ | o
co T 1300°K 1500°K |~ 1700°K
co 2 , .
UC+U o 1 A-C=RT1naC (¢al/mol)| -13400 -21700 -30000
UC#UZCS 10° AE;RTlnaC (cal/mol)| + 4400 - 1100 - 6600

Fir UC mit Spuren U ergibt sich, daf die Aktivitdt des iiber die Gasphase
transportierten Kohlenstoffs bei den betrachteten Temperaturen unter den ge-
machten Annahmen nichtkausreicht, UC an der Brennstoffoberfliche aufzu-
carburieren, da die freie Bildungsenthalpie fAG°<UC> = =25000 cal/mol be-

trigt und fiir die Reaktion 2 UC+C =T gilt: TAc°% -1000 cal/mol. In der

c.
273
Mitte des Brennelements kann man mit einer Reduktion rechnen. Fiir UC mit

Spuren U ergibt sich ein anderes Bild: Bei den niedrigen Temperaturen

C
2°3
an der Hiille wird durch das festgelegte CO/COZ—Verhﬁltnis ein Ungleichgewichts—

zustand erzeugt, der zu einer Sesquicarbid-Bildung in dem Bereich fihrt,

273

in dem die freie Reaktionsenthalpie von UC zu U,C, unter dem berechneten
in der Gasphase liegt.

Wert Aéc der Kohlenstoffaktivitit as

Versffentlichungen zu 1124.22:

(1) H. Holleck, H. Kleykamp, F. Thiimmler
Hochtemperaturgleichgewichte in keramischen Uran—, Plutonium-
und Thorium-Brennstoffen ' '

Réaktortaguhg, Bonn, 1971

(2) H. Holleck
Zum Aufbau des Systeme U-Pd-C, U-Pt-C und Th-Pd-C

Monatshefte fiir Chemie, .im Druck
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Brennstoffgrundlagenforschung (H. Blank, R. Lesser, Europ. Transurane-Institut)

1. Physikalische Eigenschaften von Mischkarbiden

Die Wiarmeleitfihigkeit wurde an einer Reihe von Pellets gemessen, die
fiir Bestrahlungsversuche des PSB bestimmt sind. Dabeil wurde der Tempera-—

turbereich von 800 ° bis 1600 oC iiberdeckt.

Das Gerdt zur Messung thermischer Ausdehnung bei sehr hohen Temperaturen

ist in Entwicklung.

2. Physikalisch-chemische Eigenschaften von Mischkarbiden

Phasendiagramme der Brennstoffe:

Im System U~Pu-C wurden Knopfproben von sauerstoffreiem Mischkarbid mit
15 und 30%Z Plutonium hergestellt. Weitere Untersuchungen wurden zundchst
eingestellt, da es vorliufig keine Mdglichkeit gibt, die Proben analysie-

ren zu lassen.
Gleichgewicht in Systemen Spaquoddkte - Spaltstoff:

Es wurden 3 Mischungen Karbid - Spaltprodukte‘hergestellt:

a. eine Mischung von UC und sieben der wichtigsten Spaltprodukte auf
8.5% Abbrand

b. eine Mischung von Uran-Plutoniumkarbid mit 19 Spaltprodukten auf
8.5%Z Abbtrand

c. eine Wiederholung der Mischung b.

An diesen drei Mischungen wurden verschiedene Sinterbedingungen und ver-—
schiedene Wirmebehandlungsbedingungen erprobt; die erste Mischung wurde
metallographisch und rdntgenographisch untersucht. Alle drei Mischungen

enthalten einige tausend ppm Sauerstoff.
Bestimmung von Diffusionskoeffizienten:

Die Installation des Labors ist beendet, die Messungen werden im Laufe des
Februars begonnen werden. Mischkarbide werden untersucht, sobald definierte

Proben zur Verfiigung stehen.
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Schmelzpunkt und Dampf:

Erste Messungen des Pu-Partialdruckes an sauerstofffreien Mischkarbiden
im Bereich MC - M2C3 mittels Quadrupol und Targetbedampfung sind im
Temperaturbereich 1300 °C bis 2100 °C im Gange.

Stbchiometrie im Temperaturgefille:

Mischkarbide mit ca. 3000 ppm Sauerstoff wurden in einen Temperaturgra-
dienten gesetzt. Es wurde je nach der Atmosphire, in dem der Versuch

stattfand, eine verschiedene Verteilung der Phasen iiber dem Temperatur-
gradienten gefunden. Der Fortgang der Messung wird dadurch stark beein-

tréchtigt, daR keine Analysenmbglichkeiten bestehen.
Untersuchungen an modifizierten Karbiden:

Oxikarbide, die Plutonium enthalten, wurden in ihrer Struktur durch Wirme-
behandlung bei 1500 °C und durch Oxidation verindert und anschliefend

metallographisch untersucht.

Oxikarbide mit 3 - 5000 ppm 02 zeigen bei hohen Temperaturen (1600 Cbis
ZOOOOC) im Hochvakuum starke CO-Entwicklung und damit zunichst einen star-
ken Abfall des Verh#ltnisses E%Q . Dieses Verhdltnis durchliduft mit der
Zeit schlieBlich ein sehr flaches Minimum und steigt dann wieder sehr lang-
sam an, wenn nach dem Verlust von allem Sauerstoff {iber die CO-Bildung das
Metall (Pu) aus dem Karbid abdampft.

Auch hier fehlen die Analysenmdglichkeiten.
Chem;fAnalytisché Untersuchungen:

Zur SauerstoffBestimmung in Karbiden und Nitriden wurde eine LECO-Appa-
ratur aufgebaut, die neben der HeiBextraktionanlage laufen soll. Mit dieser
konnten bisher nur rund 10 Analysen pro Woche gemacht werden, was bei dem
augenblicklichen Stand der Karbid- und Nitridentwicklung ungeniigend ist.

Die Bestimmung groBer Stickstoffgehalte erfolgt nach dem Kjeldahl-Verfahren,

die kleiner Gehalte in der HeiBextraktionsanlage.

Das TUI nahm mit anderen Stellen an einer vergleichenden Kohlenstoffbe-
stimmung von UC teil. Da die Ergebnisse zwischen den einzelnen Teilnehmern
in manchen Fdllen merklich differierten, wurde zur besseren Standardisierung

der Methoden die Fortfithrung dieser Gemeinschaftsaktion beschlossen.
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1124.23 Chemische Eigenschaften und Analytik

Zum Reaktionsverhalten der Spaltprodukte Ru, Rh und Pd in einem Oxid-,

Carbid- und Nitrid-Brennstoff (H. Holleck, H. Kleykamp, IMF)

Die Platinmetalle machen bei der Plutoniumspaltung etwa 257 der festen
Spaltprodukte. aus. Demzufolge trigt die Kenntnis des Verhaltens dieser
Spaltwrodukte zum Verstdndnis des Abbrandverhaltens bei. Die Untersuchun-
gen zur Konstitution in verschiedenen Teilsystemen Brennstoff-Spaltpro-

dukte lieBen als mBgliche Reaktionsprodukte folgende Phasen erkennen:

(U,Pu) (Ru,Rh,Pd)3 im Oxid, Carbid und Nitrid
(U,Pu)2 (Ru,?\h,l’d)Cz im Carbid.

Die metallische Ordnungsphase (U,Pu)}f_e3 (*e=Ru,Ph,Pd) konnte neuerdings
. . ., F . . . ++

sowohl in einem Oxid- ) als auch in einem Carbid-Brennstoff ) hohen Abbran-

des nachgewiesen werden. Bemerkenswert ist, daB in diesen Phasen eine An-

reicherung an Plutonium und Palladium beobachtet wird.

Die Messung der freien Bildungsenthalpien solcher Spaltstoff—Spaltprodﬁkt-
Phasen fiihrt zu umfassenderen Aussagen hinsichtlich der Temperaturabhin-
gigkeit der verschiedenen Reaktionen. In Abb.28 sind neben den von uns ge-
messenen frelen Bildungsenthalpien von URn3, UR“3C°,7 4(1) ,vURh3,

URh,C | (3) die Werte fir PuRu,, PuC_ o, UC, UN, PuN sowie die Differen-
zen ~AG°- AGO fiir zwei St8chiometrien des Mischoxids in der Weise aufge-
tragen, daB sich das Reaktionsverhalten des Oxids, Carbids und Nitrids mit
den Platinmetallen unfer Bildung der Ordnungsphasen (U,Pu)Me'3 unmittel-

bar ablesen 1liB8t.

+) J.I, Bramman, R.M. Sharpe, D. Thorn, G. Yates
J. Nucl. Mat. 35 (1968) 201

++) J.I. Bramman, R. M. Sharpe, R. Dixon
J. Nucl. Mat. 38 (1971) 226
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Man erkennt z.B., daB die Carbide von Uran und Plutonium bei jeder Tem-
peratur mit Ruthemium oder Rhodium reagieren, daR hingegen eine Reaktion
der Nitride mit Ruthenium erst bei htheren Temperaturen zu erwarten ist
und daB eine Reaktion des Oxids nur bei einer bestimmten Unterstdchio-

metrie mdglich ist.

Die Stabilititen wurden teilweise nur an Hand der Daten von Uranverbin-
dungen verglichen. Zum Einfluss des Plutoniums ist folgendes zu bemer-
ken: Es ist zu erwarten, daB ein Pu-Einbau die Stabilitidt der Ru-haltigen
Uranphase vermindért, die der Rh-haltigen wenig beeinflusst und eine Pd-
haltige Ordnungsphase stabilisiert. Dies steht in Einklang mit der beob-
achteten Pu- und Pd-Anreicherung in Ordnungsphasen hochabgebrannter Brenn*

stoffe.

VerSffentlichungen zu 1124.23

(1) H. Holleck, H. Kleykamp, “
Zur Konstitution und Thermodynamik im System U-Ru~C
J. Nucl. Mat. 35 (1970) 158

(2) H. Holleck, H. Kleykamp,
Zur Konstitution und Thermodynamik im System U-Rh-C

in Vorbereitung.
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dukt-Phasen und -Brennstoffverbindungen

Vertriglichkeitsuntersuchungen an UC mit verschiedenen Hiillmaterialien

(0. G5tamann, P. Hofmann, IMF)

Vertriglichkeitsuntersuchungen mit UC und Umhiillungen aus verschiedenen
Typen austenitischer Stdhle, Nickellegierungen und Vanadinbasislegierungen
wurden fortgesetzt. Die Mikrosondenanalyse der Stahlproben, die bei 800 °c
iiber 1000 h mit leicht iiberstéchiometrischem UC gegliiht wurden, ergab eine
Diffusion von Eisen und Chrom aus der Hiille in den Brennstoff bis etwa 25 u.
In der Keramik entstand eine neue Phase, die von uns als U(Fe,Cr)C2 auf-
grund der Mikrosondenintensitdt identifiziert wurde. In der Hiille war un~
mittelbar an der Phasengrenze meist eine Porenzone von 3 - 5 u Tiefe zu

erkennen.
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Die Reaktionszonen, die zwischen den Hiillen aus Vanadinwerkstoffen (s.
KFK 1270/4) und UC sich bildeten, bestanden = aus zwei Schichten. Die
erste Schicht zeigte hohe Vanadinintensitit, die zweite hohe Titaninten~
sitdt. Wahrscheinlich handelt es sich um die Karbide dieser beiden Ele-
mente. Die Vanadinzone war noch Bestandteil der Hiille, wihrend sich die
Titanzone im Brennstoff bildete. Die Diffusion des Titans aus der Hiille
in den Brennstoff wurde ebenfalls durch einen Titankonzentrationsgradien-—

ten in der Hiille veranschaulicht.

Die erste vorliufige Untersuchung von Proben, die bei 900 °C iiber 5000 h
in Kontakt mit UC gegliiht wurden, ergab bei den St#hlen vom Typ 4981 und
4988 keine groBeren Reaktionen als bei den kiirzeren Zeiten bzw. bei 800 °c.
Die Reaktionen mit dem Stahl 12R72HV dagegen waren grdBer. Bei den Vana-
dinlegierungen konnte die aus den Versuchen mit kiirzeren Zeitem erwartete

Zunahme des Reaktionsumfanges beobachtet werden.

In Untersuchungen bei 980 °C iiber 1000 h mit Wolfram-modifiziertem UC

(UC + 172 W) zeigten die Stihle kein besseres Vertridglichkeitsverhalten.

Beim Stahl vom Typ 4981 erwies sich die Vertridglichkeit sogar als schlechter.
Bei der Vanadinlegierung VTi2Crl5 war der Reaktionsumfang mit dem modifi-
zierten Brennstoff jedoch geringer als mit dem leicht iiberst8chiometrischen
uc. Glﬁhungen\mit UE ergaben sowohl bei den Stidhlen wie auch bei den Vana-

dinlegierungen gute Vertriglichkeit bei 900 °C fiir 1000 h.

Chemisch-gnalytische Arbeiten
(H. Schneider, IMF)

Fiir das Gebiet der Brennstoffentwicklung wurden wieder zahlreiche UC- und
U(C,N)~Proben auf Kohlenstoff, Sauerstoff und Stickstoff analysiert. Es
erwies sich als erforderlich, in verschiedenen U(C,N)-Proben auch den frei-
en Xohlenstoff zu bestimmen. Die Erfahrungen iiber die Bestimmung von Sauer-
stoff und Stickstoff in Uranverbindungen mit Hilfe des Exhalographen wurden
in einem internen Bericht zusammengefasst, wobei auch auf die Sauerstoff-
aufnahme von UC-Proben verschiedener Korngrdfen in ver;chiedenen Zeitab-

schnitten eingegangen wurde.
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Fiir Vertriglichkeitsuntersuchungen wurden die fiir die Spaltpwoduktsimu~
lierung erforderlichen Oxide auf ihren Sauerstoffgehalt bzw. auch Wasser-

stoff- und Kohlenstoffgehalt analysiert. In verschiedenen UO ~Proben, die

2
fiir diese Untersuchungen eingesetzt werden sollen, wurde das genaue Uran-

Sauesstoff-Verhidltnis bestimmt.

Brennstoff-Analysenverfahren Analyse karbidischer Brennstoffe
(D. Wirtz, AEG)

Die chemische Zusammensetzung und die Struktur der karbidischen Brennstoffe
sind entscheidend fiir deren Verhalten gegeniiber Hiillmaterialien und Bin-
dungsmedium wihrend des Reaktoreinsatzes. Zur Spezifikationsentwicklung
eines zukiinftigen Brennstabes sind in erster Linie quantitative Aussagen
iiber Gesamtkohlenstoffgehalt, Gehalt an freiem Kohlenstoff, Sauerstoff-

und Stickstoffgehalt notwendig.

Als erstes Kriterium filir die Phasenzusammensetzung .sollte der Gesamt-C-Ge-
halt mit einer Genauigkeit von + 0,02 7 C absolut ermittelt werden kdnnen.
Vergleichsuntersuchungen zeigen, daB die Ubereinstimmung verschiedener

Laboratorien bisher bei *+ 0,05% lag.

Bei der Handhabung von Materialien mit Korngr&fen 200 jum wurden mit ab-
nehmender KoramgréBe Fehlbetrige an Kohlenstoff auch unter Schutzgas fest-
gestellt.

Die Analyse des freien Kohlenstoffanteils erfolgte durch L8sen des Brenn-
stoffes in heifler 2n - HN03,
als CO,. Die Menge an freiem Kohlenstoff betrug bei UC-Proben der Firma

2
Nukem im allgemeinen 0,01 Gew. Z C, bei einigen fritheren Chargen ca. 1,5Z.

Abfiltrieren des Kohlenstoffs und Bestimmun

Die Spezifizierung einer oberen Grenze fiir freien Kohlenstoff von 0,017

absolut kann als realistisch angesehen werden.

Der Sauerstoff karbidischer Brennstoffe wird im allgemeinen durch die Vakuum-
HeiBextraktionsmethode ermittelt.Ublich sind Extraktionstemperaturen von
1800 °c - 2000 oC, die Verwendung von Graphittiegeln und Ni- oder Pt-Bidern.
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Die Ubereinstimmung der verschieden modifizierten Methoden verschiedener
Laboratorien ist retativ gut bei Material mit einem Sauerstoffgehalt iiber

1000 ppm. Die Abweichungen lagen hier bei ca. + 207 rel.

Sehr groBe Unterschiede, bis zu 100 %, wurden jedoch bei Karbiden mit
niedrigem Sauerstoffgehalt um 100 ppm festgestellt. Der Grund hierfiir
liegt wahrscheinlich in der unterschiedlichen Schutzgasreinheit vor und

wihrend der Analyse.

Die Bestimmung des Stickstoffgehaltes durch HeiBextraktion erfolgt bei
200 °C noch nicht quantitativ. Hierzu sind Temperaturen um 2500 °C er-
forderlich. Wenn diese nicht erreicht werden kdnnen, ist eine Methode nach
Dumas oder Kjeldahl vorzuziehen. Zumindest sollten die durch HeiBextraktion

gewonnenen Ergebnisse auf derart erhaltene Werte bezogen werden.

Die Ubereinstimmung der Ergebnisse verschiedener Untersuchungsstellen ist

bisher noch mangelhaft und fiir eine Spezifikationsentwicklung unzureichend.

Der Gehalt der Brennstbffe an Methan, Wasserstoff und Kohlenoxiden kann
ebenfalls Auskunft iiber den Zustand der Brennstoffe geben. Methan und Was-
serstoff konnen mit den {ibrigen Extraktionsgasen gaschromatographisch oder

massenspektrometrisch analysiert werden.

1124.3 Bestrahlungsexperimente (Karbid, Nitrid)

1124.31 Parametertests im FR 2

Kriechversuch mit UN (D. Brucklacher, IMF)

Die erste Bestrahlungskapsel vom Typ FR 2/73d (Brennstoffkriechkapsel mit
pneumatischer Lastaufbringung und kontinuierlicher Lingenmessung) mit UN-
Beladung wurde im FR 2 eingesetzt. Der Kriechversuch wird an einer Wechsel-
stapel-Probe aus ringférmigen UN- und Molybdén (TZM)-Tabletten unter folgen-
den Bestrahlungsbedingungen durchgefiihrt:
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Probenmaterial: UN (8% U235) mit 6 Vol.-% UOZ,-relative
~Dichte 89 + 1Z TD, mittlere KorngriBe

6-10 um

axiale Druckspannung: 4»,kp/mm2

Uran-Spaltungsrate: (1,3 :_0,2)10_9/3

Probenoberfléchéhtemperatur: 770 - 720 °C

max. Brennstofftemperatur: 790 = 740 °c

bisherige Bestrahlungsdauer: 1500 h

Bei der vorliufigen Auswertung der angefallenen Ergebnisse bis ca. 1% Ab-
brand konnte keine Lingenidnderung der Probe mit der Zeit festgestellt

werden. Das wiirde bedeuten, daB die Kriechgeschwindigkeit der linearen
Schwellgeschwindigkeit von UN durch Einlagerung von Spaltprodukten entsphicht.
Die Spaltproduktschwellung fiir UN wird bei den vorliegenden Bestrahlungs-
bedingungen zu 1 - 1,3 Vol.-Z/% Abbrand erwartet. Daraus ergibt sich fiir

die Kriechgeschwindigkeitr | | |

¢ = (1,5 bis 2;”-10’6fh'].-

Untersuchungen mdglicher NaK/Wasser—Reaktionen im FR2 als Folge von

Lecks an Kapselversuchseinsdtzen (H. Hdfner, IMF)

Fiir die Bestrahlung von Hochleistungsbrennstiben im FR2 war 1970 im IMF
eine Kapsel entwickelt worden, bei der das Warmeiibertragungsmedium NaK

)

. s . +
nur durch eine Wand vom Kiihlwasser getrennt ist.

Die Sicherheitsbetrachtungen haben wegen der mSglichen Gefahren dhrcﬁfNaK/
Wasser-Reaktionen im Falle eines Kapsellecks bei einer einwandigen NaK~Kap-
sel eine besondere Bedeutung; Durch Druckstdfe als Folge der Wasserstoff-
produktion sind u.U. sowohl die Bestrahlungseinsitze selbst als auch be-

nachbarte Brennelemente, Abschaltstibe und der Aluminiumtank des FR2 gefihrdet.

+) H. Hifner KFK-Ber. 1270/4 und 1270/%

H. Hifner

Sicherheitsbericht fiir FR2-Kapselversuchseinsitze mit einwandigen Nak-
Kapseln zur Bestrahlung von Hochleistungsbrennstiben.

KFK~-Bericht 1143
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Zur Kldrung dieser Fragen wurde zusammen mit der Firma Interatom Versuche
‘durchgefiihrt, bei denen die Teststrecke genau den geometrischen und

kiihltechnischen Verhiltnissen eines FR2-Kapselversuchseinsatzes entsprach.

In 10 Versuchen wurden Kapseln mit verschieden groBfen Lecks und NakK-
Mengen (max. 400 cm;) eingesetzt. Mittels eines pneumatischen Kolbens konn-
ten die vorbereiteten Kapsellecks schlagartig gedffnet werden. Entlang des
Kiilhlkanals waren sechs Druckmefstellen (piezoelektrische Aufnehmer) und

vier DehnungsmeBstreifen angeordnet.

Alle Versuche sindim Prinzip wie folgt verlaufen (Abb. 29 ):

Sofort mit dem Offnen des Lecks setzt eine schlagartige Reaktion ein, ver-
bunden mit einer ersten Druckspitze. Darauf folgt ein Druckanstieg im
ganzen Wasserfiihrungsrohr, unterbrochen durch weitere Druckspitzen in kur-
zen Abstdnden. Die Anstiegszeit der Druckimpulse betrigt wenige Millise-
kunden bei 10 bis 20 ms Impulsdauer. Die gesamte Reaktionsdauer betrug bei
den Versuchen mit dem Leck am unteren Kapselende je nach Leckgr68e und
Kapselinnendruck 1,7 bis 6,5 sec; bei den Lecks iiber dem NaK-Spiegel lief

die Reaktion wesentlich langsamer ab (50 bis 200 sec).

Direkt an der Leckstelle traten Druckspitzen von max. 70 bis 100 kp/cm2
auf (Pz); mit zunehmender Entfernung (P3 bis P6) wird der Druck abgebaut.

Mit den Versuchen konnte zwar der Verlauf der Druckst@fie, nicht aber die
Art und Weise der Ausbreitung im Moderator-Raum des FR2 ermittelt werden.
Da auch eine theoretische Effassung dieser Vorginge HuBerst schwierig und

unsicher ist, wird folgende MaBnahme getroffen:

Um zu vermeiden, da8 unzulissige DruckstdBfe auf benachbarte Eleﬁente und
den Al-Tank des Reaktors auftreffen, wird der Kapselversuchseinsatz mit
einem doppelwandigen Wasserfiihrungsrohr umgeben. Die Gasschicht zwischen
beiden Rohren ist in der Lage, die Verformung des inneren Rohres aufzuneh-
men, so daB eine Ubertragung von Druckwellen nach auBen weitgehend vermie-

den wird.
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Anfahrverhalten von Karbidbrennstiben (R. ven Jan, AEG)

Uiber die Kurzzeitbestrahlungen im Rahmen der Loop-Versuchsgruppe 4a im
FR2 liegen die ersten Ergebnisse vor. Das Programm umfaBt die Bestrah-—

lung von insgesamt 8 Brennstiben mit (Uo Puo 15)C iiber 3 Tage bzw.
b ]

»85
fiber 15 Tage mit und ohne zyMischen Lastwechseljvariiert werden Spalt-

weite (15 - 125/u) und Bindung (He, AE).

Die Bestrahlung von 6 Proben bei Stableistungen zwischen 800 und 1000 W/cm
ist inzwischen erfolgreich abgeschlossen. Da wihrend der gesamten Einsatz-
zeit in Abstinden von maximal 2 Stunden Stableistung und Zentraltemperatur
gemessen wurden, kann man schon vor der Nachuntersuchung wichtige Efkennt—

nisse iiber das thermische Anfahrverhalten gewinnen.

Trotz einiger Streuung im Detail 148t sich aus den MeBdaten ein typisches
Verhalten herausschilen: Nach Erreichen der Vollast wird zunichst ein iiber
mehrere Stunden anhaltender Anstieg der Zentraltemperatur um ca. 100 -

200 °C beobachtet. Ist der Spalt zu diesem Zeitpunkt noch nicht geschlossen,
dann folgt eine ausgeprigte Abkiihlphase, in der die Zentraltemperatur kon-
tinuierlich zuriickgeht und sich im allgemeinen auf einen anndhernd kon-
stanten Wert einpendielt. Da in diesem &tationdren Zustand die Wirmeiliber-
gangszahl von Brennstoff zu Hiille in allen Fillen mehr als 1,0 W/cm2 °c
betrigt, nehmen wir an, daB hier der Kontakt zwiscﬁen Hiille und Brennstoff

eingetreten ist.

Ein {iberzeugendes Beispiel gibt der zeitliche Verlauf von Zentraltempe-

ratur und Stableistung bei der Probe L2 - 2 (Abb.30 ) mit He-Bindung und
125 /u Spélt. Der stationdre Zustand, der sich hier nach 12 Stunden ein-
stellt, ist dadurch gekennzeichnet, daB sich der MeBpunkt auf einer Kurve

konstanter Widrmeiibergangszehl bewegt (hier etwa 1,2 W/cm2 °C).
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Uber weitere Einzelheiten und eine Deutung der beobachteten Anfahrphasen
wird ein ausfiihrlicher Bericht erscheinen. Die vorliufigen E¥gebnisse

lauten:

a. Die Maximalwerte der Zentraltemperatur fiir He-Bindung stimmen recht
ordentlich mit den theoretischen errechneten Wérten iliberein; sie ent-
. e e 20 . .
sprechen einer Wirmeilibergangszahl von 0,9 W/em~ C bei "heiBem Null-

spalt" und ca. 0,5 W/cm? °C bei 125 /8 Ausgangsspalt.

b. Unabhingig von Fiillgas und Spaltbreite scheint nach relativ kurzer
Zeit (einige Stunden bis mehrere Tage) der Kontakt zwischen Brennstoff

und Hiille hergestellt zu sein - mit Wirmeiibergangszahlen um | W/cm2 °c.

c¢. Bei Bestrahlung iiber mehrere Tage kann sich bereits ein gewisser Kon-

taktdruck mit Wirmeiibergangszahlen iiber 2 W/cm2 °c und mehr aufbauen.

d. Ein gravierender Unterschied zwischen kontinuierlich und zyklisch be-

lasteten Brennstiben ist bisher nicht zu erkennen.

1126  Brennelemententwicklung fiir Dampfbriiter
(G. Karsten, PSB-PL)

Aus dem DFR muBSte ein Trefoil mit 3 Dampfbriiter-Brennstiben (Hiillmaterial
Incoloy 800) im Januar nach einem Abbrand von 35 000 MWd/t entfernt wer-
den. Erste Untersuchungen lassen Defekte an den Innenseiten der drei Stibe
erkennen. Als Ursache des Ausfalls werden "hot spots"” oder ein zu hoher

Ahsatz der maximalen Nominaltemperatur vermutet.
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113 MATERIALUNTERSUCHUNG UND -ENTWICKLUNG

1131 Materialuntersuchungen an technischen Legierungen

1131.1 Hiillmaterial

1131.11 Mechanische Eigenschaften

SchweiBuntersuchungen (W. Scheibe, IMF)

Wegen der Schwierigkeiten beim SchweiBen des Werkstoffes Nr. 1.4970
(Sandviksﬁahl) wurden die umfangreichen Untersuchungen nunmehr auf Rohr-
proben in Hiillrohrabmessung ausgedehnt und Hértemessungen sowie erste Rohr-
innendruckversuche vorgenommen. Dabei zeichnet sich ab, daf je nach Ener-
giezufuhr und Wirmeabfiihrung wie an Flachproben ganz erhebliche Unter-
schiede in den SchweiBfzonen aufﬁreten. So kann durch entsprechende SchweiB-
parameter erreicht werden, daf in den SchweiBzonen ein Hirteanstieg oder
-abfall oder aber keine nennenswerten Hirteunterschiede zu beobachten sind.
Erhebliche Unterschiede sind zwischen Schweiflungen mit der Hochspannungs-
und Niederspannungsanlage zu verzeichnen. Entsprechende Ergebnisse stellen
sich bei der Rohrinnendruckpriifung ein. Die Proben reifen in den meisten
Fillen nach sehr kurzen Zeiten (dhnlich wie bei WIG-SchweiBungen) in der
SchweiBnaht. Bei bestimmten Parametern konnte allerdings die Standzeit

der ungeschweiBten, geschraubten Verbindung erreicht werden.

1131.12 Bestrahlungsversuche

1. Zeitstand— und Krigechverhalten

(. B8hm, XK.D. Clof, W. Scheibe, C. Wassilew, IMF)

Im Hinblick auf die Auswahl geeigneter Hiillwerkstoffe fiir den Na-gekiihlten
schnellen Brutreaktor wurden vergleichende Zeitstand- und Kriechunter-

suchungen bei 650 °C an bestrahlten Proben aus den Werkstoffen 1.4961,

1.4981 und 1.4988 durchgefiihrt (1). Die Proben stammten aus den Bestrahlungs-—

projekten Mol 3B/I (O,85x1022n/cm2 (>0,1 MeV), T = 620-690 °C) und DIDO M4

(3,3x10°%0 /cn? (>0,1 MeV), T = 650+10 °C).
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Die Untersuchungen zeigten bei allen Werkstoffen eine deutlibhe,Abnahme
der Zeitstandfestigkeit nach Bestrahlung. Die geringste Abnahme trat beim
Werkstoff Nr. 1.4981 auf, die stdrkste Reduktion der ohnehin geringen

Zeitstandfestigkeit war beim 1.4961 zu verzeichnen.

Die Abnahme der Duktilitit ist bei allen Werkstoffen betrichtlich. So
liegt die Bruchdehnung bei allen drei St#hlen aus dem Bestrahlungspro-
jekt Mol 3B/! unter 1%. Fiir den Werkstoff 1.4981 wurden Bruchdehnungen
zwischen 0,15 und 0,37 gegeniiber 5 bis 117 fiir die unbestrahlten Ver-

gleichsproben gemessen.

Im Bestrahlungsprojekt DIDO M4 wurde zusitzlich der Werkstoffzustand des
Stahls 1.4981 als Parameter untersucht. Folgende Zustinde wurden bestrahlt:

I = losungsgegliht
II = 18sungsgegliht + 107 kaltverformt
IITI = 15sungsgegliiht + 10%Z kaltverformt + 800’°C/Jh.

Diese Untersuchungen zeigten erneut den starken EinfluB des Werkstoffzu-
standes auf die Anderung der mechanischen Eigenschaften durch Neutronenbe-
strahlung. So traten fiir den 107 kaltverformten bzw. 107 kaltverformten
und ausgelagerten Zustand Bruchdehnungen im Zeitstandversuch unter 0,57
auf, wihrend im 18sungsgegliihten Zustand Bruchdehnungen nach Bestrahlung

zwischen 1,5 und 37 gemessen wurden.

Die Streckgrenzen betragen bei 650 °c 40,5; 32,5 bzw. 23 kp/mmz.

2. Metallphysikalische Grundlagenuntersuchungen

(K. Ehrlich, E. Starke, IMF)

Im Rahmen der Brennstabuntersuchungen wurden aus dem Programm Mol 7A die
Dichteinderungen der Werkstoffe 4988 und AISI 316 nach Bestrahlung
(>4-7'102]n/cm2 (E >0,1 MeV) im Temperaturbereich von 350—580'°C) be-
stimmt. Es ergaben sich dabei in Abhingigkeit von Fluenzen und Tempera-—
turen maximale Dichteabnahmen von 0,157 fiir den Stahl AISI 316 und von
0,3% fir den Stahl 4988. Zur Zeit wird durch Transmissions—Elektronenmi-
kroskopie (TEM) untersucht, welcher Anteil der Dichteinderung auf Poren

zuriickzufiihren ist.
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3. Simulation von Strahlenschiden (K. Ehrlich, D. Kaletta, IMF)

Am Variable Energy Cyclotron in Harwell (VEC) wurden die ersten-Bestrah-
lungen mit Kohlenstoffionen bis zu Dosen von 3x1017 CH-/cm2 bei. Tempe-
raturen von 500, 575 und 650 °C an den Materialien 4988 (Rohrzustand) und:
4970 (Rohrzustand) durchgefiihrt. Erste,elektronenmikroskopische Unter-
suchungen (TEM) geben einen Eindruck von deﬁ>entétehenden PorengrﬁBeﬁ

und -verteilungen.

Abb. 1 Porenbildung in 1.4988 nach He-Implantation (10—5 He—Atome/Gitter=-
17 ++
atom) und 3-10°° ¢t Ionen/cm2 (x ca.80000)

Am Schwerionenbeschleuniger wurden bei Raumtemperatur Helium—Implantationen
an Reinstnickel durchgefiihrt. Es wurden beli nachfolgenden Wirmebehandlun-
gen (700 oC) Blischendurchmesser <250 2 bei Konzentrationen von < 2'1015/cm3

beobachtet.
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4. Theoretische Arbeiten (K. Ehrlich, D. Kaletta, W. Schneider, IMF)

Die Berechnungen zur Wechselwirkung von Strahlung und Festkdrpern wurden
durch Beriicksichtigung inelastischer Prozesse sowie effektiver Ladungen

verfeinert.

Zum eigentlichen Problem der Porenbildung wurde eine iterativ numerische
Lésung von vier simultanen Differentialgleichungen entwickelt. Mit deren
Hilfe ist es mbglich, die Konzentration von Leerstellen und Interstitiellen
zwischen den als Senken wirkenden Versetzungsnetzwerken zu bestimmen.

Dies ist ein erster Schritt zu einer Porenkinetik.

1132 Entwicklung neueryLegierungen

1132.1 Vanadinlegierungen (H. BShm, W. Scheibe, IMF)

Bei VTi3Sil-Hiillrohren, die aus KorroSionsgrﬁnden zusdtzlich mit Armco-
Eisen umhiillt sind, kdnnen bei Temperaturen von 650-700 °c spréde Diffu-
sionsschichten zwischen beiden Werkstoffen auftreten. Wihrend zunichst

eine erste Untersuchung bei relativ hoher Temperatur (850 oC) uﬁd kurzer
Zelt (100 h) durchgefiihrt wurde, sind nunmehr drei Versuchsproben unter

Vakuum bei 700 °C mit Glilhzeiten von 3000, 5000 und 10 000 h im Einsatz.
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Abb. 2 Ausgangsmaterial (x100) Abb. 3 Versuchsmaterial
nach 3000 h (x100)

Die Abb. 2 zeigt das Ausgangsmaterial im Querschliff, Abb. 3 die Pro-
be nach einer Gliihzeit von 3000 h. Die Diffusiomsschicht betrigt nach
dieser Zeit 10 pum. In der Schicht sind Risse zu beobachten. AuBerdem

beginnt sich das Armco-Eisen bereits von der Vanadinlegierung zu lSsen.

Verdffentlichungen

(1) C. Wassilew, H. B8hm, W. Scheibe
Einfluf von Neutronenbestrahlung bei hohen Temperaturen auf das
Zeitstand- und Kriechverhalten austenitischer Stdhle.

Reaktortagung des Deutschen Atomforums 1971, Vortrag Nr. 231
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114 KORROSIONSVERSUCHE UND KUHLMITTELANALYSEN

1141 Natriumkiihlung

1141.11 Natriumkorrosion von austenitistchen Stdhlen

(H.U. Borgstedt, A, Marin Garcia, IMF; G. Drechder, G. Frees, IRB)

Ein Korrosionsversuch an Proben aus dem austenitischen Stahl 15 15 CrNiTiB
bei 550 und 600 °C und einer Natriumstrdmung von 0,5mhs erreichte die Ver-
suchszeit von 3000 Stunden. Der Sauerstoffgehalt betrug 5 + 3 .ppm. Die

bei der Unterbrechung festgestellten Korrosionsraten entsprechen den an

dhnlichen Stdhlen wie Werkstoff-Nr. 4981 gemessenen.

In Abb. 1 ist dargestellt, daf die

ml{a})a‘ § . . [o]

e Korrosionsraten in der 600 C-Test-

—— e ] : e
— o) iy e strecke positionsabhidngig sind

T ‘ ’ (Downstream—Effekt). Der Zusammen-

-—— I ol
- aads S e

hang zwischen der Korrosionskonstan-

1 ' te k ,[mg/cmzh] und der dimensions-

losen PositionsgriBe L/D (Abétand vom

s v v Eintritt der Teststrecke durch hy-
Korrosionskonstanten in Abhingigkeit won der Downstream- Position L/0. Proben aus 1595 CriiTiR, o ) ) .
tokn £ 3omn et ‘ draulischen Durchmesser) ist gegeben

durch

k =5,378 x 10> - 0,124 x 10 x(L/D) [mg/cm’h]

In der 550 oC—Teststrecke ist der Effekt nicht meBbar.

1141.12 Rohrinnendruckversuch=
(N. Schwarz, SGAE, Inst.f.Reaktortechnik, Abt. Na-Technologie)

Seit Beginn dieses Jahres wird in der Natrium-Hochtemperaturanlage im
Reaktorzentrum Seibersdorf im Auftrage der GfK ein Korrosionsversuch von
unter Innendruck stehenden Hillrohren durchgefiihrt. Der'Versuchseinsatz,
der vonrder Firma Interatom beigestellt wurde, umfaBt 12 diuckbeaufschlagte
Korfosionsprqben und zwei drucklose Vergleichsproben. Nach Einhau des Test¥
einsatzes wurden die Versuchsbedingungen am 4.2.1971 erreicht und werden

\

seither mit folgenden Toleranzen eingehalten:
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1. Druck an den Proben

Werkst.-Nr. 1.4970 Proben-Nr. 1, 2, 3, 4 p = 156 atii + 27
1.4981 5, 6, 7, 8 p = 97 atl + 3%
1.4988 9, 10, 11, 12 p = 91 atii + 3%
1.4988 K., K - Korrosionsproben ohne
1 2
Innendruck

Wahrscheinlich infolge schadhafter Druckkapillaren fielen die Proben
Nr. 5 und 10 kurz nach Versuchsbeginn aus und konnten nicht repariert
werden. Die Driicke der einzelnen Probenstringe werden kontinuierlich

aufgezeichnet.

2. Temperatur: MeB~ incl. Regelgenauigkeit 701 + 2 oC, Minimaltemperatur
t > 690 °c.
T

3. DurchfluB: 20 %/min, dies entspricht incl. der Fertigungstoleranzen -
der Teststrecke einer Geschwindigkeit
= 5 m/sec + 5% Re = 1.105; Minimalgeschwindigkeit

W > 4,7 m/sec

4. Natriumeinheit: Natriumanalysen werden nach je 500 Versuchsstunden durch-
gefithrt. Die erstenrAnalysen brachten jedoch noch kein zufriedenstel-
lendes Ergebnis und werden wiederholt. Die Kﬁhlféllentemperatur betrigt
150 + 3 °C. Die Pluggingmessungen ergeben eine mit der Kihlfallentempe-

ratur libereinstimmende Verstopfungstemperatur.

5. Die bis 31.3.1971 gefahrene Versuchszeit mit den unter Punkt 1 bis 3

genannten Minimalbedingungen (Index 1) betrug 1300 Stunden.

1141.3 Chemisch-analytische Untersuchungen

1. Laborverfahren zur Bestimmung des Sauerstoffs in Natrium

(H.U. Borgstedt, Helga Schneider, IMF; G. Drechsler, G. Frees, IRB)

Eine fortgeschrittene Konstruktion der Vorriehtung‘zum Ziehen von Na-Proben
aus dem Natriumkreislauf fiir Korrosionsversuche ist mit zufriedenstellen-
dem Resultat gepriift worden. Damit sind die Eichuﬁg von Monitoren ﬁit dem
Destillationsverfahfen, das in geniigender Empfindlichkeit und Spezifitit

elngearbeltet worden ist, und die Messung von Kohlenstoff und elnlgen Spu~

renmetallen im Natrium des Kreislaufs moglich geworden.
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2. Monitorverfahren zur Bestimmung des Sauerstoffes im Natrium

(H.U. Borgstedt, F. Martinez Doménech, H. Schneider, IMF; G. Drechsler, IRB)

Im analytischen Nebenkreislauf des Natriumkerrosionspriifstandes sind
MeBerfahrungen mit drei Festelektrolytsonden der United Nuclear Corp. ge-—

macht worden (1).

Von den drei Sonden ist eine nach ldngerem Gebrauch (s. Tab. 1) nach einem
KurzschluB ausgefallen und beim Ausbéu zerbrochen. Zwei andere sind weiter-
hin in Betrieb, eine weitere ist zum Einbau vorbereitet. Die iiber 13000 Std.
eingesetzte Sonde zeigt keine Unterschiede in bezug auf die Sauerstoffan-—
zeige und die Empfindlichkeit gegen Gammastrahlen gegeniiber einer frisch

eingesetzten Sonde.

Tabelle 1: Langzeiterprobung von Festelektrolyt-Sauerstoffsonden der

UNC im Natriumkreislauf

Experimente

Sonde Einsatzdauer - Einsatz— Temp.- Abschal-  Sauerstoff-  EMK~Verschie-
Nr. ‘ tenmp. Schocks, tungen Variationen bung d. 500
maximal mCi-Strahlen
h °c °c/min ppm mvV
223 1300 320 50 16 0,1-25 0
(lduft weiter)
224 2964 300 2,5 5 ~0,5-15 -10
(ausgefallen) '
341 750 310 2,5 2 0,5-5 0

Die Sonden haben sich als unempfindlich gegen Temperaturschwankungen zwi-
schen 160 und 360 °C erwiesen. Die thermische Trigheit des Nebenkreises
verhindert, daB normalerweise grd8ere Anderungen als 2,5 oC/min vorkommen. :
Lediglich die Sonde 223 hat einmal einen Schock von 50 °C/min erhalten.

Sie ist bisher 15-mal in Natrium eingefroren und auBer Betrieb gesetzt

worden.



114-4

Die Ursache des Ausfalls der Sonde 224 wurde erkannt. Wegen der schlecht
funktionierenden Kithlung am Schaft der Sonde bildete sich dort kein
fester Natriumstopfen. Der Fliissigkeitsspiegel stieg allmidhlich an, und
schlieBlich drang Natrium in den Keramikkdrper ein und verursachte Kurz-
schluB. Die Keramik zeigte HuBerlich eine schwache, auf Wechselwirkung

mit dem Natrium deutende Verfdrbung, jedoch keine Korngrenzeneffekte,

Gegen die Gammastrahlung einer 500 mCi-Cs-Quelle waren die Sonden 223
und 341 unempfindlich, Sonde 224 zeigte eine reversible Verschiebung der

E¥K um —10 mV, Die Priifung bei hBherer Strahlendosis ist vorbereitet.
Die Kalibrierungskurven der gepriiften Sonden liegen im Streubereich der

Literatur.

3. Bestimmung von metallischen Verunreinigungen in Natrium-Metall.

(H. Schneider, IMF)

Fiir die Bestimmung von Calcium und Barium in Natrium-Metall wurde eine
Bestimmungsmethode entwickelt, die auch nach Umsetzung des Metalles zu
NaCl die Bestimmung von Ca— und Ba—-Gehalten <1 ppm gestattet. Die Nach-
weisgrenze der Methode liegt beli einer Einwaage von 4 g Na~Metall bel

0,15 ppm Ca und 0,075 ppm Ba.

Bestimmung von Ca und Ba nach Umsetzung des Natriums zu NaCl und nach er-
folgter Destillation im Destillationsriickstand brachten i{ibereinstimmende
Ergebnisse. Das beweist, daBR in Gegenwart einer fiir die Bildung von Ca0
bzw. Ba0 ausreichenden Menge Sauerstoff diese beiden Elemente quantitativ

im Destillationsriickstand zuriickbleiben.

Auch die Arbeiten zur Bestimmung der Elemente Fe, Cr, Ni, Co, Cu und Mn
wurden weitergefilhrt. Es wurden fiir die von uns entwickelte Bestimmungs-
methode fiir diese Elemente die Nachweisgrenzen nach Umsetzung des Na-Me-
talles zu Na,SO, bestimmt. Sie liegen bei einer Einwaage von 4 g Na-Me-

2774
tall fiir Fe und Cu bei <0,3 ppm und fiir Cr, Mn, Co und Ni bei <0,1 ppm.
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Verschiedene Na-Metallproben wurden auf ihren Gehalt an Fe, Cr, Ni, Co,
Cn und Mn analysiert. Aus dem Kreislauf konnten noch keine Proben fiir

die Bestimmung dieser Elemente entnommen werden, da das bei der Proben-
nahme verwendete Tiegelmaterial die zu bestimmenden Elemente in stdrenden

Konzentrationen enthilt.

Veréffentlichungen:

(1) H.U. Borgstedt, G. Drechsler, G. Frees, H. Schneider, G. Wittig
Die Bestimmung der Sauerstoffkonzentration in Natriumkreisliufen

Reaktortagung des Deutschen Atomforums 1971, Vortrag Nr. 220

1141.4 VerschleiB, Reibkorrosion

(Beitridge hierzu erscheinen fortan unter 1262.3)

1142 Rorrosionsverhalten bei Dampf- und Gaskiihlung

1142.2 BKW-Kreislauf
(F. Erbacher, K. Marten, J. Vasarhelyi, IRB; S. Leistikow, IMF)

Der HKW-Kreislauf ist ein groBtechnischer Priifstand zur Untersuchung der

HeiRdampf-Korrosion unter Wirmeiibergang.

Die Arbeiten zur Inbetriebnahme des Kreislaufes wurden abgeschlossen und

der kurzzeitige Probebetrieb des gesamten Kreislaufes aufgenommen.

In drei der insgesamt sechs parallelen Teststrecken wurden elektrisch be-
heizte Probestibe mit einer beheizten Linge von max. 100 cm und einem Durch-
messer von etwa 6,5 mm eingesetzt. Bei einer max, Hiillrohrtemperatur von
600 °C wurde eine Stableistung von 310 W/¢m (150 w/cmz) erreicht. In den
folgenden Probeliufen ist eine stufenweise Steigerung dieser Werte auf die
fiir die erste Versuchsreihe vorgesehene max. Stableistung von 410 W/em

(200 W/cmz) und max. Hillrohrtemperatur von 700 oC vorgesehen.

Der elektrische Uberhitzer fiir die isothermen Teststrecken wurde mit

gutem Erfolg erprobt.
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115 ARBEITEN ZUM BRENNSTOFFZYKLUS

1151 Nafchemische Extraktionsverfahren

1151.2 Purex—FlieBschemata (W. Ochsenfeld, IHCh)

Der zweite Extraktionszyklus der MILLI wurde mit Mn-56 hochaktiv getestet.
Aus dem Behdlter fiir Speiseldsungen des 1. Zyklus wurde die Ldsung iiber
eine fiir diesen Versuch installierte Leitung in den 1 A Extraktor des

2. Zyklus dosiert.

Die Verweilzeit des Extraktionsmittels im Extraktionsteil, in dem es
mit der hochaktiven L&sung in Beriihrung stand, war insgesamt 15 Minuten

in den Misch- und 22 Minuten in den Absetzkammern.

Die Speiseldsung enthielt 1500-3000(B, y)Ci/1, 1 M UOZ(NOS)Z’ 0,005 M

ir (NOs)4 und 3 M HNOB.

Die Aktivitidt der L8sung entsprach etwa dem 1-1,5-Fachen der zu erwarten-—
den Aktivitdt bei einer gemeinsamen Aufarbeitung von Core und Blanket
eines Schnellen Brutreaktors. |

Die Zirkon-Konzentration entsprach einem mittleren Abbrand des Cores von
80 000 MWd/t. Als WaschlSsung diente 3 M HNO3. Die Riickextraktion geschah

mit 0,01 M HNOB. Als Extraktionsmittel wurde 207 TBP/Alkan verwendet.

Das Extraktionsmittel enthilt nach Einstellung des Gleichgewichts in

den verschiedenen Kammern der Extraktion, der Wische und Riickextraktion
10~20 mg DBP/1, wie bei dem fritheren Test im 1. Zyklus. Diese Menge ist
5-10mal kleiner, als aus der errechneten Strahlendosis und den experimen-—
tellen statischen Versuchen vorher geschitzt war. Die Frage der Auswir-
kungen der Radiolyse des Extraktionsmittels in Anwesenheit von Zirkon wurde
nicht eindeutig beantwortet. An den Phasengrenzen zeigte sich eine gering-
fiigige Bildung von Niederschligen, die sich nach einigen Tagen teilweise

aufldsten.
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121 PHYSIKALISCHE EXPERIMENTE

1211 Experimentelle Reaktor— und Neutronenphysik

1211.1 MeBmethoden fiir Nulleistungsreaktoren

Digitale Auswertung von Spaltspurdetektoren
(B. Goel, INR; G. Glinther, E. Korthaus, IAR)

1. Auswertung mit dem ""Classimat"

Der "Classimat" wurde auf seine Verwendbarkeit bei hdheren Spurendichten

untersucht. Das Gerit ist in begrenztem MaBSe in der Lage. iiberlappende

Spuren richtig zu zihlen. Fiir 60u-

Lexan-Detektoren, 80 min lang bei

{spuren/mm?}
w
<
o
o

50 °C in 6n KOH geitzt, wurde die
in Abb. 1 gezeigten Zihlverluste £ 2000

in Abhingigkeit von der Spuren-

Gemessene Spurendichte

. . . 3
dichte ermittelt. Bei 10~ Spuren/ 1000 Abb. 1

mm2 betragen die Zihlverluste be-

reits etwa 10%Z. Durch die soge-

nannte Konvergenzschaltung 148t

3

sich eine gewisse Verbesserung

3

erreichen. Mit ihrer Hilfe kann

~
3

»
o

Zéhlveriuste (4

man eine Korrektur fiir einige

Spurenkonfigurationen, die von 000 . 2000 2000 e 5000

Wahre Spurendichte (spuren /mm')

dem Gerdt nicht richtig gezihlt werden (z.B./\-fGrmige Spuren) bestimmen.

Abb, 2 zeigt die Ergebnisse

derartiger Messungen. Die o

:? B Jewctver Wert l
gestrichelten bzw. durchge- I // _ —”} girter Wt
/”// !
zogenen Kurven entstammen gﬂm g i
. - - . // / P sl ]
zwei verschiedenen Atzserien, =0 /'/‘/,/ ' J“*mﬂm
on . . 1000 // ———:—— .
deren Atzparameter identisch L - Abb.2
CY3 3 &b mit Korwergenz
gewdhlt waren. Die grofen —t ] ]
Abweichungen deuten darauf hinm, - o toch it e
- . . 4 10xObjektiv, Fi B : 37-105- fach
daB der Atzvorgang nicht unbedingt . 5 e P gt |
gut reproduzierbar ist. R R R R B0
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Falls hier keine entscheidende Verbesserung mbglich sein sollte,
miifte die mittlere Spurengrdfle, die ebenfalls vom "Classimat®
bestimmt werden kann, als weiterer Parameter in die Korrektur
der ZZhlverluste eingefiihrt oder gegebenenfalls eine zusitz-

liche Eichmessung fiir jede Atzserie durchgefiihrt werden.

Bisher wurden die Spaltspuren nach dem Ktzvorgang mit Hilfe
eines Filzschreibers angeschwérzt; um einen besseren Kontrast
zu erreichen. Neuere Untersuchungen deuten darauf hin, daB man
auf diese Mafnahme, die vermutlich auch nicht sehr gut repro-—
duzierbar ist, verzichten kann. Dies wiirde auch eine betridcht-

liche Ersparnis an Arbeitsaufwand bedeuten.

Computer-Auswertung

Der fiir die Computer-Auswertung der Spaltspurdetektoren erfor-
derliche Anschluf des "Classimat” an die Honeywell-Rechenanla~-
ge wurde vorbereitet. Es muf hierzu u.a. ein zweites Exemplar
der im "Classimat' verwendeten TV-Kamera durch geeignete Modi-
fikationen an die bereits vorhandene Interface-Elektronik an-

gepaRt werden.,

Das FORTRAN IV-Programm COUNT fiir die Auszdhlung der Spaltspur-
aufnahmen wurde weiterentwickelt. Es ist nun in der Lage, Un-
tergrundspuren, die $ich in Form und GrdRe merklich von Spalt-

spuren unterscheiden, zu eliminieren.
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1213 SHEAK

Versuche nit der Anorénung SHEAK-7A

(R. BGhme, E.A., Fischer, E. Korthaus, P. Mc Grath) IAR)

Das Experimentierprogramm an der Anordnung 7A wurde ahgeschlossen.

Fiir einige Experimente liegt die Auswertung vor.

1. Experimente zur Bestimmung von B und des N¥ormierungsintegrals

§ eff

Un die Unsicherheiten in der Reaktivitidtsskala, die in schnellen
Pu—UZBS—Anordnungen auftreten [LL niher zu untersuchen,kwurden in
SNEAXK-7A drei voneinander unabhingige Experimente zur getrennten
Bestimmung ven Beff und des Normierungsintegrals durchgefiihrt.

Die drei Experimente waren

a) Reaktivitdtswert einer Cf-252~Cuelle bekannter Quellstirke
und absolute Spaltratenbestimmung im Corezentrum. Der Wert

det Cf-Quelle ist gegeben durch

8
Cf

p =

Hierbei ist F das Normierungsintegral, wobei die Spaltneutronen-
quelle und die adjungierte Quelle im Zentrum auf Eins normiert
sind. Aus beiden Messungen erhdlt man veeffF, und da v relativ

_gut bekannt ist, BeffF'

b) Axiale und radiale Traversen mit Spaltkammern und einer Cf-252-
Quelle. Dieses Experiment liefert nach Integration iiber das Re-

aktorvolumen das Rormierungsintegral F.

' . . = 239
¢) Axiale und radiale Traversen des Reaktivit#tswertes von Pu .

Nach Korrektur fiir das inzwischen auf etwa 107 bekannte a49 und
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~

fiir die Spaltungen im U238 kann durch Integration 143eff

erhalten werden.

Die Ergebnisse einer ersten Auswertung dieser Experimente lie-

gen vor und sind in Tab. | zusammengestellt:

Experiment Rechnung Rechn. /Exp.
Sct 3 3
Beff\’F = -——W 491 em 394 cm 0.80
Peetos
3 3
F 39800 cm 38500 cm 0.97
Beff (aus Integration 0.00412 0.00347 0.34
von p4,)
v -~ 2.95

Die Ergebnisse zeigen, daR Beff von der Rechnung erheblich unter—
schitzt wird, wihrend das Wormierungsintegral nur um wenige Pro-

zent falsch berechnet wird.

Materialwert-Messungen im Core-Zentrum

In SHEAK-7A wurden zentrale Materialwerte von Brennstoffisotopen
und Absorbern gemessen. Die Messungen wurden mit dem pneumatischen
Pile~Oszillator durchgefiihrt, wobei das Oszillator-Element in der
Umgebung der Probe mit Core-Material beladen war. Alle Brennstoff-
isotope und Blo wurden mindestens zweimal gemessen. Die angegebenen
Daten sind teilweise Mittelwerte iiber mehrere Messungen. Die Aus-—
wertung erfolgte meist mit dem Programm KINEMAT, das die inversen

kinetischen Gleichungen 18st.

Die berechneten Werte wurden aus einer radialen Diffusionsrechnung
und anschlieBender Stdrungsrechnung erster Ordnung erhalten. Der
EinfluB der Heterogenitit wurde abgeschitzt und fiir praktisch alle
Fille sehr klein gefunden. Die Rechnungen wurden mit dem MOXTOT-
Satz durchgefiihrt. Der Wert fiir Be = 0.00348 wurde einer DIXY-

£f ‘
Rechnung in R-Z~Geometrie entnommen. Tabelle 1, zeigt die Ergebnisse.
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Die Spaltstoffisotope U235 und Pu239 werden um etwa 207 zu hoch

berechnet. NDiese Abweichung ist nach 1. im wesentlichen auf die
Unsicherheit in Seff zuriickzufithren, U238 wird, auch im VerhZlt=
nis zu Pu ”9, noch um ca. 257 iiberschitzt; dieses Ergebnis bZngt
vermutlich mit der Unterschitzung des Spektralindex Gfg/cfg zZu-
sammen. lie liberschitzung der Absorber-Werte (mit Ausnahme von
Eu203) im Verhdltnis zu Puz39 deutet darauf hin, daB das Spek~
trum zu weich herechnet ist. Bei Ta ist jedoch die Diskrepanz

so stark, daB man einen Fehler in der Messung vermutet.

Literatur:

[1] W.W. Little und R.W. Hardie:
Nucl. Sci. Eng. 36, 115 (1969)

Tabelle 2 Materialwerte in SNEAK-7A
Gewicht MeBergebnis Rechnung / Exp.
der Probe, g m$/g MOXTOT

U-235 3.3 2.1840.04 . 1.25
U-238 123 -0.106+0.003 1.50
Pu-239 3 2.85+0.05 1.22
Pu-240 2.7 0.67+0.04 0.89
!0 . 0.4 ~53.040.5 1.38

0.8 ~51.5+0.5 1.42
B,C 6.3 -7.3540.07 1.42
Ta .. . 36 _ -0.8240.05 2.0
Eu203 4 -3.2840.1 1.29

ss 27 -0.055+0.005 2.0
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Verdffentlichungen zu 1213:

F. Helm, G. Jourdan, F. Plum
Physikalische Untersuchungen an natriumgekiihlten schnellen Cores
in Plittchen— und Stidbchengeometrie

Reaktortagung Bonn Midrz 1971, Tagungsbericht

W. Bickel, G. Wittek
Betriebserfahrungen an der Schnellen Null-Energie~Anordnung Karlsruhe (SNEAK)
Reaktortagung Bonn Midrz 1971, Tagungsbericht

E. Korthaus, B. Goel, G. Glinther, W. Scholtyssek

Zur Messung von Spalt- und Einfangraten mit Spaltspurdetektoren und
Ge(Li)-Detektoren

Reaktortagung Bonn Mirz 1971, Tagungsbericht

D. Wintzer, H.G. Bogensberger
Analyse von SEFOR~Experimenten
Reaktortagung Bonn Mirz 197!, Tagungsbericht

R. Béhme, E.A. Fischer, E. Korthaus
Zur Bestimmung von Beff in schnellen Reaktoren
Reaktortagung Bonn Mirz 1971, Tagungsbericht

1215 Wirkungsquerschnittsmessungen

1215.1 Van—de-Graaff-Beschleuniger

1215.11 Spaltquerschnittsmessungen (F. Kippeler, F.H. Frthner, IAK)
235

Die Messungen des Spaltquerschnitts von U mit Gasszintillationszihler
zum Nachweis der Spaltungen und ProtonenriickstoBSzdhler zur FluSimessung
wurden weitergefiihrt. Zusitzlich zu den bereits gemessenen Werten (1,2)
wurden 9 weitere Werte zwischen 0,5 und 1,2 MeV mit monoenergetischen

Neutronen gemessen. Die endgiiltige Auswertung kann erst erfolgen, wenn
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die Massen und stdchiometrischen Zusammensetzungen der von BCMN Geel
gelieferten Radiatorfolien fiir den Protonenriicksto8zdhler genauer be-

stimmt sind.

235 239

1215.12 Verhdltnis von Einfang- zu Spaltquerschnitt bei U und Pu

(R. Bandl, F.H. Fréhner, IAK)

Die Auswertung der Messungen zwischen 8 und 60 keV wurde abgeschlossen.

Die endgiiltigen a-Werte sind in Tab. 3 ausammengestellt, ihre statistischen
und systematischen (Normierungs- u.a.) Unsicherheiten in Tab. 4 . Diese
Ergebnisse wurden auf der Kerndatenkonferenz in Knoxville (Mdrz 1971)

vorgetragen (3).

Tab., 3 Verhdltnis Einfang- zu Spaltquerschnitt

Energiebereich Mittlerer a-Wércf)

E, E, o3y a(?¥py)
(keV) (keV)

9 0,402 0,687
10 0,337 0,689

10 1 0,374 0,617
11 12 0,406 0,604
12 13 0,353 0,505
13 14 0,335 0,539
14 15 0,437 0,566
15 16 0,453 0,450
16 17 0,415 0,381
17 18 0,371 0,386
18 19 0,343 0,389
19 20 0,362 0,388
20 22,5 0,349 0,354
22.5 25 0,279 , 0,304
25 27,5 0,269 0,287
27,5 30 0,278 0,284
30 35 0,324 0,291
35 40 0,346 0,280
40 45 0,333 0,244

*) Wnsicherheiten s. Tabj
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Energiebereich Mittlerer o-Wert (Forts.)
El E2 a(235U) a(239Pu);
(keV) (keV) '
45 50 0,371 0,236
50 60 0,364 0,218
Tab. 4 Reprisentative Unsicherheiten der a-Werte
Nuklid Fehlertyp Relativfehler bei
10 keV 20 keV 50 keV
235 .
U systematisch + 137 + 107 + 107
statistisch + 117 + 8% + 47
insgesamt * 172 + 132 + 117
239 . : :
Pu aystematisch + 127 + 10Z + 117
statistisch + 107 + 8% + 57
insgesamt + 167 + 137 + 12%
Verdffentlichungen zu 1215.1:
(1) F. Kippeler,
A Measurement of the Fission Cross Section of 235U at 440 and

530 ke¥ Neutron Energy
KFK-Bericht 1313 (Nov. 1970)
(2) PSB-Vierteljahresbericht 1970, KFK 1270/3 (Nov. 1970)
(3) R.E. Bandl, H. MieB8ner, F.H. Fréhner
Third Conf. on Neutron Cross Sections and Techmology,
Knoxville 1971 (to be published) |
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1215.2 Zyklotron

1215.21 Ausbau und Betrieb des Spektrometers
(G. Schmalz, A. Schmidt, S. Cierjacks, D. Kopsch, L. Kropp,
J. Nebe, F. Vo8, IAK)

Die weiterentwickelte Version des 200 kHz-Ablenksystems wurde Juli/August.
1970 erstmals fiir eine ldngere MeBperiode eingesetzt. Zur Untersuchung
des Langzeitverhaltens bei gleichzeitig hohen Targetstrdmen wurde der
mittlere Targetstrom bei einer Folgefrequenz von 200 kHz auf 6 /uA erhdht,
Dabei war es mdglich, die Ablenkspannung von 5 kV an 100 Q bei einer

Halbwertsbreite des Ablenkimpulses von 30 ns wie vorgesehen zu erreichen (1).

Im Februat/Midrz 1971 wurde ein neuer Generator fiir den Innendeflektor ein-
gesetzt. Damit konnte erstmals eine kontinuierliche Variation der Ablenk-
frequenz zwischen O und 200 kHE erreicht wérden. Dies wurde wihrend einer

5 wﬁchigen MeSperiode in einem Dauertest erprobt. Wihrend dieser MeBperiode
wurde bei einer experimentell bedingten Ablenkfrequenz von 100 kHz ein

mittlerer Targetstrom von S/uA gewdhlt.

1215.22 Totale Neutronenwirkungsquerschnitte
(S. Cierjacks. G.J. Kirouac, D. Kopsch, L. Kroop, J. Nebe, F. Vo8, IAK)

Die Auswertung der totalen Wirkungsquerschnittsdaten fiir die Kerne 12C

und 4003 wurde abgeschlossen [-I,ZEV, (2). Die beim totalen Wirkungsquer-
schnitt im MeV-Bereich bei Spin— und Parititszuordnungen auftretenden Mehr-
deutigkeiten konnten mit Hilfe zusitzlicher Informationen aus differen-
tiellen elastischen Wirkungsquerschnittsmessungen beseitigt werden (3). Fiir
23Na 1-1_7 und das separiefte Isotop lSN (4) wurden die Resonanzparameter—

analysen des totalen Wirkungsquerschnittes ebenfalls zum AbschluB gebracht.

Aufgrund der friiher durchgefiihrten Untersuchungen iiber das Totzeitverhalten

des Datenannahmesystems fiir die Wirkungsquerschnittsmessungen wurde eine
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Tabelle erstellt, mit deren Hilfe die bereits in graphischer Form ver-
offentlichten Daten fiir die Elemente C, Na, Al, S, Ca, Fe, Tl und Bi,

bei denen die Totzeiteffekte urspriinglich iiberbewertet worden waren,
korrigiert werden 174;7.

Die numerischen Werte aller bisher gemessenen Wirkungsquerschnitte ein-
schlieBlich der korrigierten Daten fiir die erwdhnten 8 Elemente sind beim

CCDN, Saclay erh#ltilich.

1215.23 Inelastische Neutronenwirkungsquerschnitte

( F. Vo8, S. Cierjacks, L. Kropp,)IAK)

In einem 2-Parameter-Experiment wurde die neuerstellte Apparatur zur

Messung der inelastischen Neutronenstreuung erstmals im Juli 1970 einge-
setzt. An den Kernen 27A1 und 56Fe gelang dabei die eindeutige Zuordnung
einer groflen Zahl von Y-ﬁbergéngen zu individuellen Reaktionskandlen der
inelastischen Neutronenstreuung, so u.a. bei 27Al die Uberginge von 792;
843, 1013, 1719, 2209 sowie 2980/3001 keV und bei 56Fe die von 846, 1038,

1238, 1808, 2093/2111, 2273, 2522 sowie 2604 keV.

In Abb. 3 sind die iiber alle Neutronenenergien (von der Schwelle bis ca.

13 MeV) integrierten y-Energiespektren der aus Neutronenreaktionen stam-
menden y-Quanten fiir die beiden Kerne gezeigt. Fiir die genannten ﬁberé

‘ginge in 27 56Fe
aufgefithrten Uberginge von 846, 1038 und 1238 keV sind in der Zwischenzeit
relativ zum sehr genau bekanntén (n,p)~Querschnitt die Y-Prbduktionswirkungs-
querschnitte berechnet worden (5, 6) . Als Beispiel sind in Abb. 2 die
Produktionswirkungsquerschnitte fiir die Ulbergdnge von 1013 keV in 27A1 und
von 846 keV in 56

delt sich hierbei um vorliufige Ergebnisse. Zum Vergleich sind in dieser'

Al mit Ausnahme des Uberganges von 792 keV und die fiir

Fe im Energiebereich von 0.9 bis 4.5 MeV gezeigt. Es»han—

Abbildung Ergebnisse anderer Autoren eingetragen.

Zus#itzlich wurden in der Zwischenzeit aus diesen Daten und den aus anderen
Arbeiten bekannten Verzweigungsverhdltnissen die inelastischen Neutronen-
wirkungsquerschnitte berechnet, und zwar im Falle des 27Al fiir die ersten
4 angeregten Niveaus sowie fiir das 5 te und 6 te zusammen sowie im Falle
des 56Fe fiir die ersten beiden angeregten Niveaus. Diese Ergebnisse haben
ebenfalls noch vorldufigen Charakter, da die endgliltigen Korrekturen fiir
Vielfachstreuung noch nicht enthalten sind. Diese Rechnungen werden zur Zeit

durchgefiihrt.
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In weiteren Auswertungen soll mit Hilfe statistischer Analysen gekli#rt
werden, ob die in den Gesamtquerschnitten beobachteten intermedidren

Strukturen Zf 5J7 auch in den einzelnen Streukan#ilen aufireten und zu-
einander korreliert sind. Derartige Informationen gestatten eindeutige

Aussagen iliber die Natur solcher Wirkungsquerschnittsschwankungen.

1215.24  Spaltquerschnittsmessungen

( 8. Cierjacks, D. Kopsch, J. Nebe,
" G. Schmalz, F. VoB, IAK)

in der Zeit Oktober-Dezember 1970 wurde die Entwicklung einer verbesserten
Flugzeitanordnung zur Messung von Spaltquerschnittsverhd@ltnissen und ab-
soluten Spaltquerschnitten im Energiebereich 0.5 < En. <« 32 MeV abgeschlos-
sen, Mit dieser Anordnung, die im wesentlichen aus 9 hintereinandergeschal-
teten Gasszintillationskaﬁmern besteht, konnte in Verbindung mit dem grbﬁen
Flugzeitspektrometer am Karlsruher Isochronzygégtron im Februar/Mirz 1971

einer Ablenkfrequenz von 100 kHz und einem mittleren Targetstrom von 5/uA

eine erste Messung des Spaltquerschnitits von U durchgefiihrt werden. Bei
konnte hierbei in einer MeBSperiode von ca. 100 h Dauer der Spaltquerschnitt
mit ausreichender Statistik bestimmt werden. Die Zeitaufldsung der .einzelnen
252Cf auftreten-
den prompten y-Strahlung, die iiber einen Plastik-Szintillationszzhler nach-

Spaltkammern wurde zuvor mit Hilfe der bei der Spaltung von

gewiesen wurde, und der entsprechenden Spaltprodukte zu 4 ns bestimmt. Gleich-
, 258
U

U Folie gemessen, um die Bestimmung des Spaltquerschnittsverhdltnisses

zeitig mit den Spaltereignissen von 7 -Folien wurden die Ereignisse von

einer 235
zu ermdglichen. Zusdtzlich wurde bei diesem Experiment der zur Absolutbestim-
mung des Spaltquerschnitts notwendige Neutronenflufl ermittelt. Dies erfolgte
iiber ein Neutronen-Doppel-Flugzeitexperiment, bei dem die unter einem be-{
stimmten Winkel elastisch gestreuten Neutronen nachgewiesen wurden;

Erste Ergebnisse in Form von Flugzeitspektren fiir die Spaltereignisse liegen
bereits vor = (7) . Die Ermittlung des Spaltquersehnittsverhéltnisses g;g

sowie die Berechnung der Spaltquerschnitte sind in Vorbereitung.
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1216 SEFOR

Analyse der statischen Leistungsmessungen und der konventionellen

Oszillatorexperimente (H. Bogensberger, L. Caldarola, D. Wintzer, IAR;

F. Mitzel, INR)

Gegeniiber einer ersten Analyse, die im 4. Vierteljahresbericht 1970
beschrieben wurde, wurde das Modell zur Beschreibung des Zusammen~
hangs zwischen Doppleraktivitit AkD und Reaktorleistung P verfeinert,
um die Leistungsabhingigkeit des effektiven Wirmewiderstandes Re der
Brennstibe bzw. der effektiven Brennstofftemperatur Teff = 6+RfP zZu

berﬁcksichtigén.“

Kernpunkte des Modells sind zwei empirische Gesetzmi#Bigkeiten, die
eine analytische Darstellung des Zusammenhangs zwischen Teff und P

erlauben:

a) Die Differenz zwischen zentraler Brennstofftemperatur TZ und

umgebender Natriumtemperatur TWa ist bei SEFOR eine lineare

Funktion der Leistungsdichte q:
(1

Fs ist zu beachten, daf ein derart einfacher Zusammenhang nicht
fiir die mittlere Brennstofftemperatur besteht). Die Beziehung. (1)
wurde sowohl durch Temperaturmessungen in SEFOR als auch durch
Temperaturrechnungen mit dem SATURN-Code (siehe Abb. 5) bestitigt.
Dariiberhinaus wurde sie bei der Analyse der Oszillatorexverimente

(Brennstab-Zeitkonstante als Funktion der Leistung) bestitigt.

b) Die Temperaturabhingigkeit der Wdrmeleitfihigkeit A im Brennstoff
148t sich im Temperaturbereich zwischen 530°K und 3000%K in guter

Niherung durch

1 1

A=t T(T,-T)

(2)

beschreiben.
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Mit (1) und (2) ergibt sich

T —
1 O+4o,P -a_P

T = - it LU0Y 4 P

T ¢s 27 In| 1 T (1=e %17) 3)
Bedeutung der Symbole:
© = mittlere Na-Temperatur

o 2
a; = aCTlR /4
R = Radius der Brennstofftabletten

o = Konstante, die durch das Brennstoffvolumen und die Leistungs-—

verteilung im Reaktor bestimmt ist

a = aL

Der unsicherste Parémeter in Gl1. (3) is’t'a2 bzw. L. Die GréBe L wird
durch die temperaturabhingige Wirmeleitf#higkeit im Brennstoff und
durch den temperaturabhingigen Wirmewiderstand zwischen Brennstoff
und Hiillrohr bestimmt. Letzterer ist schwierig zu berechnen. SATURN-
Rechnungen ergaben L = 15.O°C/(W/cm3) (vergl. Abb. 5). Direkte Mes-

sungen von T “TNa in SEFOR ergaben L = (]4.711.7)°C/(W/cm3) fiir MeB-

positionen ii der NWihe des radialen Corezentrums und L = (19.8t1.7)°€/
(W/cmB) fiir MeBpositionen in der Nihe des radialen Corerandes. Die Ur-
sache fiir die unterschiedlichen Ergebnisse ist nicht geklirt. Es be-
stehen Zweifel an der Funktionstiichtigkeit der Thermoelemente, von
denen einige im Verlaufe der Messungen ausfielen. Eine weitere Infor-
‘mationsquelle fiir L sind die Oszillatorexperimente, aus denen sich

die Zeitkonstante t fiir Temperaturénderuhgen im Brennstoff bestimmen
148t, welche eng mit L zusammenhingt. Die Analyse der konventionellen
Oszillatorexperimente ergab L = (15.612)00/(W/cm3). Eine Abwigung der
mdglichen systematischen Fehlerquellen der drei Informationsquellen

fihrt zu L = (14.5+1.9)°C/ (W/end) = (26+3.3)°F/(/cnd).

Trigt man die bei den statischen Leistungsexperimenten bestimmte

)

: PRI . . .
Dopplerreaktivitit nicht als Funktion der Leistung P, sondern als

Reaktivititsverlust durch LeistungserhBhung bei konstanter Na-Tem-

peratur, nach Anbringung einer kleinen theoretischen Korrektur fiir

Brennstoff-Ausdehnungseffekte.
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T
auf, so ergibt sich der in Abb. 6 dargestellte

. ef
Funktion von 1ln 5
Zusammenhang, der inmnerhalb der experimentellen Unsicherheiten 1i-
near ist. Die Neigung der eingezeichneten Geraden ist als Doppler-

konstante D (in €ent) zu interpretieren.

Es muB jedoch darauf hingewiesen werden, daB sich die mittlere
quadratische Abweichung der MeBpunkte von der Modellgeraden nur
unwesentlich Zndert, wenn man L bei der Berechnung von Teff inner-
halb der angegebenen Unsicherheitsgrenzen variiert und dabei zu

anderen ¥eigungen der Modellgeraden kommt.

Eine Zhnliche Problematik besteht bei der Interpretation der Er-
gebnisse der konventionellen Oszillatorexperimente, aus denen man
zundchst dk/dP als Funktion der Reaktorleistung bei konstanter
mittlerer Na~Temperatur bestimmt. Auch hier erfordert der Schluf
auf die Dopplerkonstante die Umrechnung der Leistung in eine effek-
tive Brennstofftemperatur, d.h. die Kenntnis von L und A. Wie bei
den statischen Experimenten beschreibt das Modell

dk dTeff

= D Teer 3

oty
[av]

die experimentellen Ergebnisse mit verschiedenen Parameterkombina-
tionen D und L praktisch gleic¢h gut. Die Kurven in Abb. 7 ordnen
verschiedenen Werten'von L jeweils solche Werte von D zu, die zu

der besten Anpassung des Modells an die experimentellen Daten fiihren.
Man erkennt, daB sich die Doppler-Aussagen der statischen und konven-
tionellen Oszillator-Experimente nur geringfiigig unterscheiden. Fiir
L = 14.50C/(W/cm3) bzw. 26°F/(W/cm3) ergibt sich als Mittelwert der

beiden Experimenttypen

D = - 253 Beff .

Aufgrund der Unsicherheit in L und in A muB diesem Wert eine Unsicher-

heit von 147 zugeordnet werden. Mit Beff = (0,00327 ergibt sich D = -0.,0083.

Verdffentlichung zu 1216:

D. Wintzer et al.:
The SBFOR Minimum Critical Core .
Nuclear Technology, Vol. 10, January 1971, p. 5-10
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122. REAKTORTHEORIE

122]. Wirkungsquerschnitte und Gruppenkonstanten

Neu-Auswertung von g. und v fiir U-235
£{B. Hinkelmann, INR)

Fir U-235 wutden der Spaltquérschnitt und die mittlere Anzahl der pro
Spaltung freiwerdenden Neutromen bis herauf zu 15 MeV neu ausgewertet,

da seit 1966 (dem Jahr, in dem J.J. Schmidt die Kerndaten fiir dieses
Isotop ausgewertet hatte 1_1_7), iahlreiche sehr genaue Messungen fiir
diese Datentypen durchgefiihrt wdrden sind. Die genaue Kenntnis des Spalt-
querschnittes fiir U-235 ist aber Voraussetzung fiir seine{Benutzung als
Standard und wichtig fiir die Berechnung schnellef Reaktoren. Himsichtlich
der mittleren Anzahl der Spaltneutronen fiir U-235 haben neuere Messungen
betridchtliche Abweichungen von der bislang als %inear angenommenen Ener-
glieabhingigkeit von Vv im niederen Energiebereich aufgezeigt. Altere
Messungen hatten im allgemeinen keine geniigend hohe Aufldsung und waren
auch nicht in geniigend kleinen Energieintervallen vorgenormen worden, um
diesen Effekt zu zeigen. Die Answertung von v beriicksichtigt die neuesten
Empfehlungen der IAEA [-2_7 fiir den v-Wert der Spontanspaltung von Cf-252,

der in allen neueren v-Messungen als Referenz-Wert benutztwird:

v, (C£-252) = 3.765 % 0.012

wobei Gt = 3“ + ;d;
- P :
vp = mittlere Zahl der prompten Neutronen pro Spaltung

und ;d = mittlere Anzahl der verzdgerten Neutronen pro Spaltung.

Fir den thermischen v-Wert von U-235 wurde keine Auswertung vorgenommen.

Wir haben uns hier auf die umfassenden Studien von Hanna, Westcott et al.
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1'2_7 iiber die 2200 m/sec Konstanten thermisch spaltbarer Isotope ver-

lassen und folgenden Wert iibernommen:
=th
Ve (U=235) = 2,4229 + 0,0066

wobel wieder ¥y = 3p + 9, und Gp die eigentliche MeRgréfe ist, Zur Er-

mittlung der Gesamtzahl ger Spaltneutronen V¢ (E) aus den gemessenen
5P(E) haben wir fiir die Zahl der verzdgerten Neutronen die experimeti=
tellen Ergebnisse von Mastérs, Thorpe, Smith [’3_7 benutzt. Sie sind
in Ubereinstimmung mit theoretischen Erwartungen, jedoch im Widerspruch
zu &lteren Messungen. Bei der Auswertung von v(E) (= ¥4) wurden im be=

sonderen die folgenden Messungen beriicksichtigh:

Blyumkina et al.; 1964 /™7
Butler et al.; 1961 1-5_7
Colvin, Sowerby; 1965 1'6_7
Condé 1966 /17
Hopkins, Divenj 1963 [787
Kuznetsov, Smirenkiny 1966 1"9_7
Mether et al.; 1964 [‘10_7
Meadows, Whalen; 1962, 1967 [T11,127
Nesterov et al.; 1970 [‘13_7
Prokhorova, Smirenkin; 1968 Z'1h_7
Savin et al.; 1970 _/_'15_7
Soleilhac et 2l,.; 1969, 1970 /716,177

Die experimentellen ;P(U-235)-Werte dieser Messungen wurden mit dem kilrzlich
empfohlenen Gp(Cf—252)-Wert‘umnormiert. Nach Beriicksichtigung des Anteils
der verzdgerten Neutronen wurden sie durch eine glette Kurve gefittet, die

bei der thermischen Energie durch den von der IAEA empfohlenen y=Wert geht,

Abb; 1 zeligt die experimentelien Daten fiir v(U=235) zusammen mit den Fehlern
der MeBpunkte sowie die empfohlene Kurve fiir V(E) im Energiebereich von
O bis 15 MeV, Abb, 2 dasselbe im Energiebereich 1.k MeV bis 15 MeV,
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Unterhalb 1.5 MeV ist 525(E) durch eine glatte Kurve gegeben, die maxi=-

male Abweichungen von der linearen Energiesbhingigkeit bei O.4 MeV von
ungefdhr 1,057 und bei 1,05 MeV von ungefshr 1% sufweist. Oberhaldb 1,5 MeV
kann 325(E) durch Geraden verschiedener Steigung angendhert werden. Die

lineare Energieabhéngigkeit wird hier modifiziert durch das Einsetzen
der (n,n'f) Reaktion bei ungefshr 6 MeV und das Einsetzen des (n,2n'f)
Prozesses bei ungeféhr 11 MeV, Die Abweichungen der gegenwirtig empfoh=-

lenen v,.-Werte von den frilheren KEDAK-Werten betragen im Energiebereich

25 .
unterhaldb 2 MeV maximal 0.7%, im Energiebereich oberhalb 2 MeV maximal
2%. Bei einer Genauigkeit der gemessenen V(E) von <1% sind diese Abweiw

chungen als betréchtlich anzusehen,

Fiir den Spaltquerschnitt wurde im aufgeldsten und unaufge-

~ 10sten Resonanzbereich, d.h. unterhalb 1 keV, keine Neuauswertung vorgenome
men, da die auf KEDAK vorhandenen of-Wérte den Michaudon-Daten 1-21, 22_7
entsprechen und diese von den oberhalb 1 keV jetzt empfohlenen Blons=
Werten ['19_7 im Mittel um nicht mehr als 4% abweichen, Im Energiebereich
1 keV - 30 keV jedoch betragen die Abweichungen zwischen diesen beiden
MeBserien maximal 15% und machten daher eine Uberpriifung unerléBlich,

Von den in diesem Energiebereich existierenden hochaufgeldsten MeBserien

von
Patrick et al. /187
Blons et al. 197
de Saussure et al, /207
Michaudon et al, [T21, 227
Vang-Shi-di et al, /237
W.K. Brown et al, 24 7
Cao et al, /257
Bowman et al, /726 7
Cremer {7357

wurden die MeBergebnisse von Blons et al. fiir eine Ubernshme auf KEDAK
ausgewdéhlt, da diese Messungen mit der besten Energieaufldsung unter den
oben aufgefilhrten durchgefilhrt wurden. Sie zeigen wie auch die anderen
MeBserien eine susgeprigte Struktur im Spaltquerschnitt bis herauf zu
30 keV, Zum Vergleich dieser Messungen sind in Abb: 3 Mittelwerte der
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MeRergebnisse der wichtigsten Serien iiber 1 keV-Intervalle unterhaldb 10
keV und iiber 10-keV-Intervalle cberhalb 10 keV bis 30 keV gegeben,

Oberhalb 30 keV wurden die experimentellen Datenpunkte der schon ausge-
wéhlten MeBserien durch eine glatte Kurve gefittet. Beriicksichtigt wurden

die Ergebnisse folgender Autoren:

Melkonian et al. 1_27h7
Diven ' [728 7
Dorofeev, Dobrynin [729 7
Kalinin, Pankratov / '30_7
Adams et al. 17317
White /7327
Knoll, Pénitz /7337
Hansen, McGuire, Smith /734 7
Cramer 7357
Szabo et al, 7367
Képpeler 5-37_7

Die experimentellen Ergebnisse von Diven, von Dorofeev, Dobrynin, von
Kelinin, Pankratov, von Adams et al, und von Cramer wurden mit Eine

schrénkung benutzt.

prErte der ausgewiéhlten Messungen
sowie die empfohlene cf(E)-Kurve dargestellt. Der Energiebereich von

30 keV bis 270 keV wird in Abb. 4 betrachtet, der Energiebereich von

200 keV bis 1.5 MeV in Abb. 5 und von 1 MeV bis 15 MeV in Abb, 6, Die
groBten Abweichungen der zur Zeit empfohlenen cfPWErte von den. friher

auf KEDAK empfohlenen sind im Energiebereich oberhaldb 2 MeV anzutreffen
und sind dort von der GrdB8enordnung von 10%., Diese groBen Abweichungen
gehen auf die Unterschiede zwischen den von Hansen, McGuire, Smith korriw
gierten alten LA-Messungen von Smith, Henkel, Nobles 1'38_7 und den

urspriinglichen Ergebnissen dieser Messungen zuriick, In dem iibrigen

In Abb. 4, 5. 6 sind die experimentellen o

Energiebereich betragen die Abweichungen maximal 3%.

Die ausgewerteten af(E)- und die V(E)-Werte werden nach Uberpriifung und
evtl. Verbesserunngon‘aT und o fiir U-235 auf das KEDAK-File gebracht.
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In Abbi. 1 und Abh.2 gebrauchte Symbole

A Blyumkina et al.; 1964 [h_7
@ Butler et al.; i 1961 ./_"5_7
O Colvin, Sowverby; 1965 [767
A Condé; , 1965 717
O Hopkins, Diven; 1963 ./_-8_7
¥ Kuznetsov, Smirenkinj 1966 ["9,_7
© Mather et al.; 196k /M 0_7
+ Meadows, Whalen; 1962, 1967 /711, 127
© Nesterov et al, 1970 ['1 3_7
A Prokhorovae, Smirenkin; 1968 _/.'1.1;_7
A Savin et al.; 1970 /7157
® Soleilhac et al,.; 1969, 1970 _/_'16, 17_7

empfohlene V(E)-Kurve
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Fortschritte bei der Verbesserung der Gruppenkonstanten im Vergleich

mit Ergebnissen integraler Experimente (E. Kiefhaber, INR)

+)

Die Erstellung des MOXTOT-Satzes war ein erster Teilerfolg bei der
Verbesserung der Gruppenkonstanten. Dieser Gruppenkonstanten—Satz er-
méglichte es, die Kritikalitit aller damit uﬁtersuchten Anordnungen

auf + 27 genau vorherzusagen, wobei in den meisten Fillen eine klare
Trennung der Anordnungen je nach Hauptspaltstoff auftrat: bei U 235
wurde Ub#®schitzung, bei Pu 239 Unterschitzung der Kritikalitdt festge-
stellt. Weitere, iiber den MOXTOT-Satz hinausgehende Verbesserungen wa-
ren jedoch notwendig, um z.B. den Unsicherheitsbereich fiir die Kriti~-
kalitdtsvorhersage zu verkleinern. AuBerdem gab es einige Anordnungen,
die in charakteristischer Weise aus dem Rahmen der sonst festgestellém
Systematik fielen. Die Ursache dieser Abweichungen sollte ermittelt und

nach M8glichkeit beseitigt werden.

Béi der Verbesserung der Gruppenkonstanten, die iiber den MOXTOT-Satz
hinéusgeht, wurden zunichst die gleichen Anordnungen untersucht, die
bereits bei den zum MOXTOT-Satz filhrenden Studien verwendet wurden.

Sie unterscheiden sich stark in ihrem geometrischen Aufbau und ihrer
Materialzusammensetzung und damit auch in der Energieabhingigkeit des

Neutronenflusses, wie aus Tabelle | hervorgeht.

+)E. Kiefhaber, J.J. Schmidt (comp.)
KFK-Bericht 969 (1970)
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Tabelle 1: Charskteristische GrdBen einiger schneller Anordnungen

(Ergebnisse nulldimensionaler homogener Rechnungen

mit dem SNEAK~Satz)

“Core= mittiere| Neutronene- o U238 ﬁéaEt@onsréxen bezogen
Anordnung Volumen Spalt. lebens=- f auf ein Spaltneutron

energle dauer ;-3533

[17 | [kev7 1“10"7se¢‘7 ¢ Leckage sPaltunJ Einfang
SUAK U1B 37 611 0,286 0,59 || 0.645 10,386 | 0,187
SUAK UH1B 35 53 1.788 0.36 0.468 |[0,394 04276
ZPR III-10 T1 376 0.515 0.40 0,396 ]0.389 0.2L4
ZPR II1I~25 435 366 0.728 0425 0,205 |0,388 0.h422
ZPR III-U8 | k15 225 2,776 0,21 || 0l415 [0,340 | O.204
ZEBRA~6A 27 186 2,681 0.25 0462 0,339 0.238
SNEAK 3A1 663 100 2,942 0.21 0.295 |0.398 0.321
SNEAK 342 505 56 3.725 0.21 0,293 |0.399 04329
SNEAK 5C - 1.2 16,483 0.07 - 0,348 04720
ZPR III=-55 - 143 4,187 0.12 - 0,344 04727

Die bisherigen Verbesserungen in den Gruppenkonstanten gegeniiber dem MOXTOT-

Setz betrafen die wichtigsten Brennstoffisotope U235, U238, Pu239 sowie

geringfiigigere Anderungen bei Pu240, Neuere Information iiber differentielle
Wirkungsquerschnittsdaten, z.B. die Proceedings der Helsinki-Konferenz 1970,
wurde weitgehend beriicksichtigt., Einige wichtige Anderungen sollen explizit

angegeben werden:

1. Bisher haben wir fir U235 und Pu239 das gleiche sog. Standard-Spalt=

spektrumwie im ABN-Satz benutzt. Es hat sich gezeigt, deB wir auf

diese Bequemlichkeit verzichten miissen, da die hierdurch verursachte
Unsicherheit der Kritikalitétsvorhersage in der gleichen GrdRenordnung

liegt wie die {iberlicherweise berechneten Kritikslitétskorrekturen,

2B, Heterogenitétskorrektur, S

N

~Korrektur, REMO-Korrektur, deren

Berechnung meist erheblich aufwendiger ist als die Beriicksichtigung

eines anderen Spaltspektrums,
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2, Die Werte der inelastischen Streuquerschnitte von U238 und Pu239

wurden erheblich veridndert

3+ Die Werte fiir den Einfangquerschnitt von U235 unterhalb von 1 keV

wurden teilweise drastisch reduziert,

Daneben wurden zahlreiche kleinere Verinderungen der Gruppenkonstenten

vorgenommen, die hier nicht alle einzeln erwdhnt werden kdnnen.,

Mit dem jetzt verfigbaren, vorléufigen Gruppenkonstanten-Satz
(Arveitsbezeichnung: KFK INR-Set) konnte die Kritikelitéit aller unter-
suchten Anordnungen esuf 1% vorhergesagt werden, mit einer einzigen
Ausnshme: hier betrug die Abweichung 1,1% (siehe Tabelle 2 und Abb. 7).
In Tabs 2 und Abb, 7 ist auBerdem die mittlere Abweichung Ak und die
mittlere quadratische Abweichung

/(Ak)2==»/-1-g(k -k )2
i=1

N . ., effscalc,i eff meas,i

zwischen berechneten und gemessenen Kritikalitétswerten angegeben. Man
erkennt insbesondere aus der letzten GrioBe eine stetige Verbesserung der
Gruppensétze bei der Entwicklung vom SNEAK-Set i{iber den MOXTOTw=Set zu
dem bisher noch vorléufigen KFK INR-Set,

AuBer den fiir unsere Untersuchungen {iblichen 12~14 Anordnungen
wurden bisher zusdtzlich noch zwei weitere, neuere Anordnungen mit dem
verbesserten Gruppenkonstantensatz nachgerechnet, Die Anderungen in
keff gegeniiber dem MOXTOT=-Satz waren fir SNEAK-GA +0,2%, fiir SEFOR=1C
+043%, woraus sich die geénderten kefprerte von 0,997 bzw, 0,994 er-
geben,

Auch bei mehr differentiellen Gr&Ben konnten z.T. beachtliche
Verbesserungen erreicht werden: Die berechnete Abhéngigkeit der Reaktivie
t&t von der Dampfdichte fiir die SNEAK-3A-Serie ist, wie Abb, 8. zeigt,
erstmals in sehr guter Ubereinstimmung mit den experimentellen Resulw-
taten, Dies ist grdBtenteils auf den EinfluB der néuen a=Werte von

U235 unterhalb von 1 keV zuriickzufihren.

AuBer der Kritikalitdt wurden bisher mit dem neuen Gruppenkonstanten-
Satz hauptséchlich noch Resktionsratenverhédltnisse untersucht, Fiir drei
wichtige Reaktionsratenverhéltnisse.Rf(U238)/Rf(U235), Rc(UZBBMkf(U235)
und Rf(Pu239)/Rf(U235) ist das Verh&ltnis zwischen berechnetem und experie-
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mentellem Resultat in Tabelle 3 und Abbildung 9 angegeben. Die dabei
angegebenen Fehler beziehen sich auf die in den als verléflich angew
sehenen Experimenten angegebenen Fehler. Fiir Ri/Ri und Ri/Ri ist im
allgemeinen eine recht gute Ubereinstimmung festzustellen mit Ause-
nghme des vermutlich fehlerhaften experimentellen Resultats fiir
R?/Rg in SNEAK=3A2, Fir R?/Rz'ergibt sich eine Unterschitzung, die
mit weicher werdendem Neutronenspektrum irmmer stérker zu werden
scheint. Dieses letzte Resultat sollte jedoch recht vorsichtig be=
urteilt werden, da die in den Experimenten benutzten MeBverfahren
teilweise erstmals angevendet wurden. Hinzu kommt, daB die Inter=
pretation der experimentell gewonnenen Resultate nicht ganz einfach
ist und eventuell die bisher dafiir benutzten Rechen-Modelle und
~Verfahren die experimentellen Gegebenheiten nicht hinreichend genau

erfassen,

Zum SchluB soll nochmals darauf hingewiesen werden, daB der
jetzt verfiigbare, verbesserte Grnppenkonsténtensatz (KFK INR=Set)
noch als vorlédufig zu betrachten ist. Er soll noch weiter ausge=
testet, an weiteren experimentellen Resultaten und anderen kritischen ,
Anordnungen iberpriift und, falls notwendig, weiter verbessert werden,
Debei ist zu erwarten, daB die bisher erreichte, bereits recht
zufriedenstellende Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experiment

zumindest nicht verschlechtert wird,




Tabelle 2:

Vergleich der experimentellen Kritikalitétswerte mit den unter Verwendung der jeweils besten
Daten und Methoden berechneten Kritikalitétswerten

ANORDNUNG =E) |/ (a2 G

SUAK |SUAK ZPR ZPR ZPR ZPR ZEBRA | SNEAK |[SNEAK | SNEAK | SNEAK {ZPR

U1iB UH1B III-10| III=25 IIT-48 | III-48B{6A 3A1 3A2 3B2 5C 1III=55
EXPERI- 0,86 |0,945 | 1,000 1000 1.000 1,000 1,000 |{ 1,000 11,000} 1,000 {1,031 |1.000
MENT 0,01} +0,01 . +0.005
gatz = 04855{0,918 {0,999 | 0,980 | 0.977 | 0.975 {0,974 | 0,99k |0,989 | 0,98k | 1,026 |0,958 -0,0173 0,02T0
MOXTOT- 0,856 0 1,011 [ 0,998 | 0,98 | 0,98 0,985 | 1,019 [1,012 ]| 0,998 | 1,042 {0,984 0,0022 0,0125
Satz ® 5 0930 1. 1 .99 09 9 09 7 09 5 e 9 [) 099 [] 09 L Y . ‘o
KFK INE-| (8 4o |1 8 0 0,991 | 1.007 | 1,006 | 0,997 | 1.028 |0.,991 0,0033 | 0.0062
Sa‘tz 0. 59 0.9 0 15002 Oo9 9 0.995 0997 | 099 a 7 ° 099 . e .99 b VX ) L)

() N (oe2s) ' / N !

I - /ax)? = /L - 2

bk = 121 (keff.ce.lc,i - keff,mee.s.i) _(Ak) N ii1 (keff,calc.i kef;t',.mean‘s,:i.
Tabelle 3: Verhdltnis zwischen berechnetem und gemessenem Resultat fiir drei Resktionsratenverhidltnisse

' RATENVERHALTNIS

Anordnung Mittlere Spaltenergie Z'keV_? R?,/R?, Ri/Rg R?./Rz.
ZPR III-U8 193, 1.,003£1% 0,993%5% 04956+ 1%
ZEBRA 6A 180, 0,970+2% 0,966%1,5%
SNEAK 3A2 504 04793£3% 0.969+3% :
ZPR III=~55 125, 0,884+1%
SNEAK 5C 1.0b 0.9Th+5% 0.9424% 0¢T36+5%

&l-cc1
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2k SNEAK-Set
H
H ZPR
, & TII-48B
ZEBRA ZPR SNEAK 7PR
64 TII-48 5C 0 o]
%PR SUAK ZPR SNEAK SNEAK | SNEAK  |[SUAK S
11155 UHIB __ |I1I-25 [3B2 342 3A1 U1B T
-0, Ol ~0,03 =0,02 -0,01 +0, 01 +0,02
& / (ax)?
ZEBRA
6A
7ZPR
SNEAK SNEAK
MOXTOT-Set TII-48B 28 s
ZPR ZPR
: SNEAK
III-48 III-25 200 | -
7PR SUAK SUAK 7PR SNEAK S
1II-55 | UH1B U1B III-10 | 3A1 v
> o
0,02 =0,01 _ +0,01 +0,02
) l am
2
SNEAK (2%)
, : 3B2
KFK INR~Set I A
l SNEAK ] max
[
Bk in | 2C [ = +0,0074
ZPR ZPR |
==0.0109 : II1-55 | ITT-LBB
ZEBRA 7PR
| ) SNEAK
3| 6a TITL8 e
ZPR SUAK SUAK 7PR SNEAK
TII-25 | UH1B U1B ITI-10 | 3a2 -
-0, 01 =04, 005 +0,005 +0,01 ‘

Abbildung 7
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Rechnung mit:
‘r keff e
105 = D —-—0 ARNLSatz
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1ok o o SNEAK-Satz rad

Bk Messung

1,03 |

1,02 L
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0,00
0:99 |-
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Abhéngigkeit der Resktivit#t von der Dampfdichte bei fester Caometris,
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Verhéltnis von berechneten zu gemessenen Reaktionsratenverhdlinissen

Abbildung 9

fiir verschiedene Anordnungen

Ri/Rg Theorie/Experiment

a—
1

L N B

T L] L} LA L

1,0 f
0490
8
0,80
8,.5 . .
* RC/Rf Theorie/Experiment T
1,00 '
090
0 ,.5 . .
Rf/Rf Theorie/Experiment
1,00 ' =
0,90 §
0,804
Fehler = Fehlerangsbe des| Experiments
DeT0
-
Em = mittlere Spaltenergie
L N 1 ] 1 1 L -k . 1 1 l1 O Y i i ' A s I%I
SNEAK-5C sxv%mc 342 ﬂzram-’rz Bl keV 7

ZEBRA-6A

ZPR H-55
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1222 Rechenverfahren

Erstellung von Sy-Programmen
(C. Giinther, W. Kinnebrock, INR)

Zur Losung der Neutronen-Transportgleichung liegen nunmehr ein- und
zweidimensionale S,-Programme vor. Das eindimensionale Programm DIK (1)
ist eine Weiterentwicklung des in Los Alamos erstellten Codes DIF IV.
Unter anderem wurden die Eingabe vereinfacht, weitere Konvergenzbeschleu-
nigungen eingebaut und eine FluBweitergabe ermdglicht. Die Quellschitzung

sowie die Behandlung von Bucklings wurden verbessert.

Von den beiden zweidimensionalen Programmen D@T und SNPW wurde SN@W in
Karlsruhe entwickelt (2). Es ist bei Ausnutzung der in KFK-Bericht 1361 be-
schriebenen Grobgittermethode etwa doppelt so schnell wie DPT. Die ver-—
wendeten Differeﬁiengleichungen sind die "diamond difference schemes" von
Carlson und Lathrop, Richtungen und Gewichte wurden nach der in [-1_7 be-
schriebenen Methode berechnet. Seit Fertigstellung des Programmes wurden
etwa 20 bis 30 verschiedene Transportprobleme gerechnet und mit Programmen
wie DTK, M@CA, D@T, etc. verglichen. Die Ubereinstimmungen waren zufrieden-

stellend. Weitere Verbesserungen des Codes sind geplant.

Literatur

/1.7 B.G. Carlson, K.D. Lathrop
Discrete ordinates angular quadrature of the neutron transport
equation, LA 3186 (1965)

Verdffentlichungen zu 1222:

(1) C. Giinther, W. Kinnebrock
Das eindimensionale Transpeetprogramm DTK,
KFK-Bericht 1381 (1971)

(2) W. Kinnebrock
Strategien zur Beschleinigung zweidimensionaler Sy-Verfahren
mit Hilfe der Grobgittertechnik,
KFK-Bericht 1361 (1971)
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KAPER, ein Programm zur Berechnung von heterogenen Fliissen, Reak—

tionsraten und Reaktivitdtswerten (P. Mc Grath, IAR)

Das Programm KAPER wurde geschrieben, um Flisse, Reaktionsraten und
Reaktivitdtswerte in der Plittchengeometrie des SNEAK~Cores zu be-
rechnen. Wie aus [1] hervorgeht, sind bei sehr starker Heterogeni-
tit die Ndherungen im ZERA Programm /27 nicht mehr giiltig. Auch

das REAC Programm von Oosterkamp [3/ zur Berechnung von heteroge-
nen Reaktivitdtswerten gibt nicht immer realistische Ergebnisse [4].
Das Programm KAPER ist im Prinzip #hnlich wie die Programme ZERA
und REAC aufgebaut, bringt aber in allen Fillen realistischere Er-

gebnisse.

Die effektiven heterogenen Wirkungsquerschnitte fiir das Isotop v

und die Zone j sind durch

O(XV
?<:a*“f:7r} P >>Si

; - 1 "ty o ()
ov] z<-—-——~l———— B. >S,
[ o, + o . ij i
i tv 0j

definiert, wobai GEV = totaler WQ. des Isotops v

cc = Summe der totalen WQ. aller anderen Elemente
(auBer v), die zum Medium gehdren (bezogen auf
ein Atom von v)

i,j= Zonenindizes

a = Reaktionsart

Pi" StoBwahrscheinlichkeit

siJa Quelle.

Die Fliisse (Neutronen und Adjungierte) werden inmerhalb der Zelle mit

Hilfe der integralen Transportgleichung berechnet. Die Gleichung fiir

die Fliisse ist

8y 8 _ k>g g
v;z, %, ggvizi Q)ikyij | (2)




wobei
2. 6% o o5 KB KB
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i i

und A = Eigenwert sind.

Wenn die Leckage vom Core beriicksichtigt wird, werden die StoBwahr-
scheinlichkeiten (Pij) mit einem "non-leckage" Wahrscheinlichkeits~—

faktor multipliziert, der durch

; g
g _ t
L Y g Y zg (3)
zt + 08B

Y : .
definiert ist. Die GrdBen ztg und D® sind die zellfluBgewichteten
Totalquerschnitte und die zellfluBgewichtete Diffusionskonstante,

und B2g ist das gruppenabhidngige totale Buckling.

In den Fdllen, in denen die Normalzelle gestdrt ist, wie es manch-
mal notwendig ist filir die Messung der Reaktivit#tswerte oder bei der
Einsetzung eines Kanals zur Messung der Reaktionsraten, werden die
Fliisse innerhalb der gestdrten Zelle, mit Hilfe von Gleichung (2)

als vorgegebene Quellgleichung (siehe unten) berechnet.

gr 8 _ kg, k, g g
ijtj¢j = g g VI, ¢i Pijo o+ s, (%)

Die vorgegebene Quelle wird in (4) von der Leckage der Hormalzelle
des Cores berechnet, d.h. der Leckage von einer Zelle, die mit (2)

berechnet wurde.

Um Reaktivitdtswerte zu berechnen, wird die Stbrungstheorie mit der
integralen Transportgleichung gebraucht. Die Stdrungsgleichung hat

folgende Form:

oy 1B

14§ gk
sj (wJ i

sk, = =4- 7Y v.0.85_ 8. 8:+7)v.0.8Ver .
L G- B NS DR S R A I
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. +k k., +k
wobei 2 = ZPji 9,
+k . . . .
¢i = integrale Transporttheorie Adjungierte
g . g_ + 8 e ..
5ZX ZX Zx (gestdrt - ungestdrt)
D = HNormierungsintegral

In Cores, die eine bedeutende FluBkriimmung innerhalb einiger freier
Wegldngen in der Nihe der gestOrten Zelle haben, wird eine gruppen-
abhingige Kosinuskurve iiber die Heutronen und AdjungiertenfluBver-

teilung gelegt.

Die Reaktivititswertmessungen, die in SNEAK-5C /5] und SNEAK-6 [6]
gemessen wurden, wurden mit dem KAPER Programm unter Verwendung des
MOXTOT Querschnittssatzes analysiert. Die Ergebnisse sind flir SNEAK-5C .
in Tabelle 3und fiir SNEAK-6 in Tabelle & und 5 gegeben.

Die Ergebnisse fiir SNEAK-5C in Tabelle 3 sind die Verhidltnisse der
Werte in der Posation ! zu Position 2 der Einheitszelle des SNEAK-5C
Cores, wie aus Abb. 1) hervorgeht. Diese Verhiltnisse eliminieren die
Unsicherheit von Beff und des Normierungsintegrals. Man kann sehen,
daB das KAPER Programm die experimentellen Ergebnisse ganz befrie-
digend reproduziert und insgesamt gesehen, bessere Werte liefert

als das REAC Programm.
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Tabelle 3 Verhdltnisse der Materialwerte in SNEAK-5C
Gewicht der ‘Rechnung
Probeg[:gw MeBergebnis KAPER REACT
Pu-239 5 1.135 1.159 1.672
U-238 5 3.440 3.325 2.252
U-238 60 1.545 1.650 1.334
Pu-240 3 1.635 1.503 1.4¢&1
F9203 3 440 .439 465
von Oosterkamp /3/
Tabelle & Materialwert in SNEAX-6A

Gewicht der MeBergebnis Rechnung / Exp.

Probe,f_%] [:u$/§J Stdrprogr.” KAPER REAC™
U-235 3.3 512+10 1.22 1.19 1.16
U~233 62. ~33.2+0.5 1.25 1.21 1.07
Pu~239 4. 740+7 1.05 1.02 1.02
Pu~-240 2.7 107+10 .99 .98 .99
sS 17. =-27.2+2 .89 95 .98

_,??203 3. -10.4+10 3.1 3.47 3.3

34C 6. -1720+5 1.11 1.01 a6
Eu,0, 4, -705+8 .91 .83
Ta 220. ~14340.2 1.90 1.20 1.04
Na 30. -31.3 1.14 1.03

von E.A. Fischer

Die SNEAK-6 Ergebnisse wurden auf das statische Gewicht einer DIXY-Rech-

nung normiert. Der Wert fiir = 0.00421 wurde ebenfalls einer DIXY~-

B
eff
Rechnung entnommen. Wie aus Tabelle 4 hervorgeht, ergibt das REAC-Programm
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im allgemeinen einen gr&Reren Heterogenititseffekt in den Proben als
das KAPER Prograﬁm. Aber die KAPER Ergebrniisse erscheinen realistischer
insbesondere fiir U-235, U-238 und B4C. Die Ergebnisse der Na-void Ex-
perimente, die in SNEAK-6B durchgefiihrt wurden, in Brennstoff- und
Strukturmaterialumgebung, sind in Tabelleas gegeben. Die Zelle dieses
Experiments ist im 2. Vierteljahresbericht 1970 (KFK 1270/2) auf Seite
121-33 zu finden. Zusammenfassend kann man sagen, daB das KAPER Programm

die experimentellen Ergebnisse ganz befriedigend reproduziert.

Tabelle 5§ Na-void in SNEAK~6B (u$/z)

MeBergebnis KAPER REAC"
Na im Brennstoff -25.5 -30.72 ~30.3
Na im Strukturmaterial -19.0 -22.36 =29.4
Verhdltnis
(Brennstoff/Strukturmaterial) 1.342 1.374 1.9031

+ .
von E.A. Fischer
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Abb. 10:  Principal cell structure of SNEAK-5C
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1231 Theoretische Untersuchungen zur Reaktordynamik

Zustandsgleichunggn der Kernbrennstoffe UC und PuC

(H. Hoffmann, IMF; K. Thurnay, INR)

Zur Berechnung der Folgen schwerer Exkursionen bei schnellen karbidbe-

stiickten Reaktoren bendtigt man die "kalorische" und "thermische" Zustands-

gleichung der Brennstoffe UC und PuC; diese wurden fiir Temperaturen von

OO

K bis ca. 20000 °K (16000 °K) berechnet. Vereinfachend wurde angenommen,

daB PuC bei 2173 °k (peritektischer Umwandlungspunkt) einen definierten

Schmelzpunkt besitzt.

a)

b)

Fiir Temperaturen unterhalb des Karbidschmelzpunktes wurde die kalo-
rische Zustandégleichung fiber die spezifischen Wirmen des Karbides
ermittelt: k
' K MeC ' "
By (D) = j ar cp"™C (1) + B, (0 fir T <T,
o
Abb. 1 und 2 zeigen diese Werte nebst denen der Komponenten, die aus

analogen Gleichuﬁgen berechnet wurden.

Oberhalb des Karbid-Schmelzpunktes liegen sehr viel kompliziertere Ver-
hdltnisse vor. Das Karbid kommt in vérschiedenen Modifikationen vor und
dissoziiert leicht in der Gasphase. Aus diesen Griinden wird der Schmelz-
punkt als Dissoziatibnspunkt aufgefaBt, und der Brennstoff wird als eine
Mischung von Kohlenstoff und Metall aufgefaBt. Die Zustandsgleichung
ergibt sich somit als Summe der Zustandsgleichungen der Komponenten.

Fiir den Kohlenstoff wird eine kalorische Zustandsgleichung von Typ a)
benutzt.

Die kalorischen Zustandsgleichungen der Metalle U und Pu werden ﬁber‘
das Korrespondenzprinzip und die]Tabé&&én von Hougen et al. berechnet.

Die dabei benutzten kritischen Daten sind in Tabelle | zusammengestellt.

Als thermische Zustandsgleichung wird beim Kohlenstoff die extrapolierte

Dampfdruckkurve verwendet. Fiir die Metalle erhilt man die thermische Zu-

standsgleichung ebenfalls i{iber das Korrespondenzprinzip und die Tabellen

von Hougen (siehe Abb. 3 und 4).
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Verbffentlichungen zu 1231:

(1 H. Hoffmann, K. Thurnay
Zustandsgleichungen der Kernbremnstoffe UC und PuC
J. Nuel. Mat. 38 (71) 105 - 113

(2)  H. Hoffmann
Thermische Ausdehnung, spezifische Wirme und Zustandsgleichung
in "Karbidische Brennstoffe fiir schnelle Brutreaktoren"
KFK 1111, VIiI1-VI3

(3) B. Kuczera ‘ X
REX, ein digitaler Code zur Berechnung dynamischer Probleme

schneller Reaktoren
Externer Bericht 8/71

Tabelle 1 {ibersicht iiber die nach den verschiedenen Methoden hérgelei-
teten kritischen Daten

Method x| P V}; i P Vg
e e (o] =
(° X) | (atm) cm o Q-
( etom )| ¢ 5 ) | Ry
Us|cailletet |12 500 |6860 | 73,9 3,22 0,495
Elrod 14 200 | 5130 68 . 3,50 0,300
Hirschfel- :
der - - )'l‘o 5:95 -
Grosse 12 300 - - - -
diese ;
Arbeit |12 500 |7688 | ko 5,95 0,300
Pu: |Cailletet |10 000 | 1480 177 1,35 0,319
Elrod 22 000 | 6000 90 2,655 0,300
Hirschfel- '
" der - - L 5,20 -
Grosse 10.000 - - - : -
diese
|7 Arpett |10 000 [5350 46 5,20 0,300
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1232 Spannungs— und Verformungsanalyse von Reaktorbauteilen
(R. Liebe, R. Krieg, T. Malmberg, IRE)

Ziel der Arbeiten ist es, unter Beriicksichtigung des elastischen, plasti-~
schen und viskosen Materialverhaltens Methoden zur Spannungs— und Verfor-
mungsanalyse von Reaktorbauteilen zu entwickeln sowie Computerprogramme

fir spezielle Probleme bereitzustellen.

Festigkei;sanalysen von Brennstabhiillrohren und sonstigen Corecomponenten

1. Hiillrohre_ fiir Na-gekiihlte Reaktoren

Eine Methode und ein entsprechendes Computerprogramm zur Berechnung

des elastischen Spannungszustandes in lingsgerippten Brennstabhiillrohren
unter Innendruck und Wirmedurchgang wurde fertiggestellt. Ein Beitrag
fiir die im September 1971 in Berlin stattfindende Konferenz "First
International Conference on Structural Mechanics in Reactor Technology"

wurde vorbereitet.

Die Arbeiten zu einem zweiten Rechenprogramm, welches das plastische

Materialverhalten beriicksichtigt, wurden weiter fortgefiihrt.

Die Untersuchungen zu dem elastischen Spannungszustand bei glatten
Brennstabhiillrohren und azimutal variierendem Temperaturféld wurden ab-
geschlossen und zur Verdffentlichung auf der Reaktortagung 1971 in Bonn

und auf der Konferenz in Berlin vorgesehen.

2. Hillrohre fiir gas- oder dampfgekiihlte Reaktoren

Die Arbeiten zur Entwicklung von allgemeinen Variationsprimzipien der
Kriechmechanik und insbesondere die Formulierung von Variatiomsprin-

zipen fiir diinnwandige, viskose Schalen und ihre Anwendung auf das Kriech-
kollapsproblem von Brennstabhiillrohren wurden beendet. Mit der Abfassung
eines Berichtes wurde begonnen und eine Verdffentlichung fiir die Konferenz

in Berlin, Sept. 1971, vorbereitet.

Verdffentlichung zu 1232:

R. Krieg
Zur Berechnung thermoeleastischer Spannungen infolge vorgegebener ra-
dialer und azimutaler Temperaturvariationen in Brennstabhiillrohren.

HS5 - 180, Reaktortagung des Deutschen Atomforums,, Bonn (1971)
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1233 Lokale Kiihlungsstdrungen
(K. Gast, IRE)

Ziel der begonnenen experimentéllen und theoretischen Arbeiten ist es,
lokale Kithlungsstdrungen in einem Brennelement, #.B.infolge 8rtlicher Geome-
triednderungen oder Blockaden von Kiihlkanilen, im Hinblick auf die Mdglich-
keit einer Ausbreitung der Stdrung und damit einer Gefihrdung des Reaktors

zu untersuchen. Dabei stehen insbesondere folgende Fragen im Vordergrund:

v Unter welchen Bedingungen fiihren lokale Strdmungshindernisse in einem

Brennelement zu drtlichem Sieden?

- Wird der Kiihlmitteldurchsatz durch das betroffene Brennelement bei 8rt-

lichem Sieden meBbar verindert?

- Kommt es in der Siedezone zur Uberhitzung und zum Versagen von Hiillrohren
infolge Dryout?
AuBerdem dient dieses Programm der Entwicklung von MeBmethoden zur Detektion

lokaler Kihlungsstdrungen.

Eine erste Gruppe von Untersuchungen bezieht sich auf die Strdmungs- und
Temperaturverhidltnisse in der kilhlungsgestdrten Zone, eine zweite auf die

Vorgidnge bei lokalem Sieden.

1233.1 Untersuchungen zur Strdmungs— und Temperaturverteilung hinter lokalen

Stérungen (D. Kirsch, IRE)

Zur Berechnung mittlerer Temperaturen im Totwasser hinter lokalen Kiihlkanal-
blockaden wurden Form und Volumen des Totwassers sowié der Massenaustausch
zwischen Totwasser und Hautpstrdmung im Wasserkreislauf des IRE experimentell
ermittelt. Form und Volumen des Totwassers (Abb. 5) wurden aus der Verteilung
des statischen Drucks fiir zwel Stdrungen bestimmt, die 14,77 bzw. 41,1Z

des Strdmungsquerschnitts eines Modellbiindels mit SNR-Abmessungen (169 Stdbe)
vollstindig blockierten. Die Ergebnisse sind im untersuchten Bereich unab-

hingig von der Re-Zahl.

Fiir die gleichen Stdrungen wurden die Verweilzeiten gemessen (Abb.6). Der
daraus berechnete Massenaustausch th, dimensionslos gemacht mit dem Subassem—
blydurchsatz M, 1#8t sich auf die Re~Zahl des SNR (2105) extrapolieren
[Abb.6). Die aus den gemessenen Daten berechneten mittleren Kiihlmitteltem-

peraturen im Totwasser zeigt Tab. 2.
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Tab. L: Mit den Auslegungsdaten von Na 2 (Coreeintrittstemperatur 380 OC, Coreaus-
trittstemperatur 576 oC, Subassemblydurchsatz 23,0 kg/s) berechnete mittlere Kihl-

mitteltemperaturen im Totwasser. ™

Coremitte Coreende

Stableistung /W em 7 446 190
Versperrung (Flichenverhdltnis

AA ) 1T 0,147 0,411 0,147 0,411
Kihlmitteltemperatur unmittelbar
vor der Blockade {-00_7 478 489 576 598
Mittl Kihlmitteltemp. im Tot-
wasser /%7 es8stiy  8itao  eeste  723%9
Siedetemperatur {_00_7 1000 950

Der von Argonne ibernommene Code COBRA II zur thermohydraulischen Berechnung von
Brennelemeﬁtbﬁndeln wurde mit dem angegebenen Problembeispiel erfolgreich getestet.
COBRA ITI wurde so umgestellt, daB die hier iiblichen Einheiten MKS verwendet werden
konnen. Ein 30 ®-Ausschnitt eines SNR-BE-Biindels wurde gerechnet und mit THESYS
verglichen. Die Ubereinstimmung ist gut. Der urspringliche Verwendungszweck, grofere
Kilhlkanalverstopfungen mit COBRA zu rechnen, ist noch nicht erreicht worden. Es ist

fraglich, ob das mit einem solchen Programm iberhaupt moglich ist.

1233.2 Untersuchungen zum lokalen Sieden im Natrium-Siedekreislauf
(K. Schleisiek,IRE)

Die vorbereitenden Arbeiten zur Untersuchung des lokalen Siedens wurden mit der
Messung der Tempepaturverteilung im Totwasser (Teststrecke "Negativbiindel" mit

4 blockierten Kanidlen) mit Natrium fortgesetzt. Aus den gemessenen Temperaturdiffe-
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renzen wurde die Verweilzeit des Kihlmittels im Totwassergebiét berechnet.
Bei gleichen Kiihlmittelgeschwindigkeiten ergeben sich fiir Wasser und Na-
trium gleiche Verweilzeiten. Daraus folgt, daB8 der Energieaustausch zwi-
schen der gesunden Strémung und dem Totwasser im wesentlichen durch die
Wirbelbeweguhg erfolgt. Die unterschiedliche molekulare Wirmeleitfihigkeit

von Wasser und Natrium hat auf die Temperaturverteilung keinen EinfluS8.

1233.3 Brennelementverhalten unter Siedeverzug (BEVUS)
(M. Cramer, IRE)

Nach AbschluB der ersten Versuchsphase, die 7 Siedeversuche durch Aufhei-
zen unter konstantem Druck und 4 Siedeversuche durch schnelle Druckab-
senkung nach Aufheizen auf eine vorgegebene Temperatur unter Uberdremck

beinhaltete, wurde mit der Auswertung begonnen.

Wie die MeBdaten zeigen, lagen wihrend der Versuche zwei Belastungsarten am

Elementkasten vor:

Druckbelastung und
Thermoschockbelastung.

Bei der Druckbelastung traten sowohl Kurzzeitbelastungen von ca. 1€ msec.
Dauer auf, hervorgerufen durch Siede- und KondensationsstiBe, als auch
quasistationire Belastungen von mehreren sec. Dauer entsprechend der Lebens-
dauer der Blase. Die quasistationire Belastung resultierte aus der Druck-
differenz zwischen dem im Element anstehenden SHEtigungsdruck der Blase

und dem auBerhalb des Kastens herrschenden Pooldruck.

Der maximal auf die Kastenwand wirkende Differenzdruck betrug bei den Ver-
suchen mit Druckentlastung 2,35 at. Der maximale Kollabierungssto8 wurde

mit 1,6 at bei den Versuchen ohne Druckentlastung gemessen.

AuBer durch Druckbeanspruchung werden die beteiligten Bauteile durch Thermo-
schocks, die bei der Pulsation der Dampfblase auftreten, belastet. Bei

den vorliegender Versuchen traten Frequenzen zwischen 0,5 und 2 Hz auf,
solange sich die Blase noch innerhalb des Brennelement_biindels befand. Die

dabei aufgetretene maximale 6rtliche Temperaturinderung betrug 120 °c.
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Nach AbschluB der ersten Versuchsserie wurde der Elementkasten erneut
vermessen. Obwohl simtliche Versuche mit demselben Elementkasten bei
Temperaturen von ca. 750 °c durchgefiihrt worden waren, konnten keine

Verformungen festgestellt werden.

Anhand der Auswertung wurden folgende Instrumentierungsinderungen fiir

den 2. Elementeinsatz vorgesehen:

~ Die TemperaturmeBstellenzahllwurde von 28 auf 40 erhdht.

Es wurden zusitzliche Druckmefstellen in Kastenmitte und am Element-

fuB vorgesehen.

Um die bei der Pulsation auftretenden Natriumgeschwindigkeiten messen

zu kdnnen, wird in dem Elementkopf ein DurchfluBmesser eingebaut.

=~ Zur besseren Erfassung der schnellen Vorginge werden alle MeBstellen

mit 600 Hz abgefragt.

Die Auswertprogramme wurden den Anderungen angepaBt und verbessert. Das
zweite Modellelement mit der erweiterten Instrumentierung ist nahezu fer-

tiggestellt,

Verdffentlichungen zu 1233:

(1) D. Kirsch, R, Meyder, G.F. SchultheiB
Zur Strémungsverteilung im Bereich lokaler Kithlkanalbockaden im
Stabbiindelelementen
Reaktortagung des Deutschen Atomforums, Bonn 197!, Vortrag H5 - 133

(2) W. Peppler
Reentry of Sodium into a Superheated Test Section
Meeting of the Liquid Metal Bailing Working Group,
Ispra, 15. - 17. April 1971

(3) K. Schleisiek
Experimental Investigation of the Boiling Phenomena in Parallel Channels
Meeting of the Liquid Metal Boiling Working Group, '

Ispra, 15. - 17. April 1971
(4) G.F. SchultheiB
Experimentelle Untersuchung des Siedeverzugs von Natrium an kiinstlichen
Oberfldchenrauhigkeiten. ‘
H 5 = 140, Reaktortagung des Deutschen Atomforums, Bonn (1971)




123-10

1238 Untersuchungen zur technischen Zuverlissigkeit (G. Weber,-iAR)

Bei den Untersuchungen iiber technische Zuverlissigkeit von Systemen wurde
die Monte Carlo—Methode 1—1_7 mit analytischen Methoden (1) verglichen.
Die Methoden kénnen im Prinzip fiir zwei Arten von Komponenten eines

Systems eingesetzt werden:

- nichtreparierbare Komponenten, deren mittlere Lebensdauer gegeben

sind, sowie

-~ reparierbare Komponenten, deren mittlere Lebensdauer und mittlere

Reparaturzeiten gegeben sind.

Die Ausfallwahrscheinlichkeit kann beispielsweise fﬁr‘ein Modell der
Notstromanlage des SNR durch ein Monk-Carlo-Programm (FBRR, Fast Breeder
Reactor Reliability) und durch ein analytisches Programm (SPAFT? Simple
Program for Fault Tree Analysis) angegeben werden. Die Resultate fiir
nichtreparierbare Komponenten sind in Abb. 7 angégeben. Ein Fehlerbaum
wurde auf einige der wichtigsten Komponenten reduziert ("A2") und dann
durch FBRR und SPAFT ausgewertet.

Die Erweiterung auf reparierbare Komponenten zeigt sich als sehr wichtig,
da sich dann - nach vorlddfigen Rechnungen -~ die Ausfallwahrscheinlichkeit
drastisch von rund 10—2 auf 10_4 reduziert. Hier geht entscheidend die
Reparaturzeit der Komponenten in die Rechnung ein. Da wir dabei jedoch nahe
an die Grenzen der Mdglichkeiten des Monte-Carlo-Verfahrens gekommen sind,
scheint es uns erforderlich, eine akalytische Rechnung mit SPAFT zu machen.

Eingabe-Daten sind
- Fehlerbaum und

- die mittleren Lebensdauern und mittleren Reparaturzeiten fiir die einzel-

nen Komponenten.

/71_] F.W. Heuser, G. Weber
Reliability Analysis of Reactor Systems
1970 Annual Symposium on Reliability (Proc. p. 135-145), Los Angeles
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Verdffentlichungen zu 1238:

(1) G.G. Weber
Methoden zur Zuverlissigkeitsanalyse von Systemen
Tagung 1971 "Technische Zuverlidssigkeit" (Nirnberg) (p. 28-37)
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124 ENTWICKLUNG DER INSTRUMENTIERUNG UND SIGNALVERARBEITUNG ZUR KERN-
UBERWACHUNG

1241. Nachweis von Durchflulstérungen an Brennelementen

1241.1 Thermoelement—Entwicklung
(H. Twelmeier, Siemens, WwWM)

Die Thermoelemente aus der Bestrahlungskapsel Mol-1T (Neutronendosis
3-102] n/cmz, Temperatur ca. 55 oC, NiCr-Ni-Thiermoelemente von fiinf
Herstellern, davon 20 Thermoelemente ¢ 3 mm, 60 Thermoelemente @ 1,5mm)

wurden in den HeiBen Zellen der GfK nachuntersucht.
Die wesentlichen Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:

- Bei 2 Thermoelementen vom ¢ 3 mm und 2 Thermoelementen vom ¢ 1,5 mm
war der Mantel undicht. In allen vier Fillen kommt als URsache fal-

sche Handhabung der Thermoelemente in Frage.

- Bei einem der undichten Thermoelemente war zusdtzlich als Folge der
Volumenausdehnung beim Ubergang von MgO -->Mg(0H)2 ein Leiter abge-

rissen.

- Die Durchmesaerzunahme war bei allen Thermoelementen kleiner als 10m
und kann in dieser GrSB8enordnung der bekannten Volumenzunahme des aus-~
tenitischen Mantelmaterials aufgrund don Porenbildung zugeordnet werden.

- Die Anderungen der EMK betragen im Mittel ca. - 120uV (= 3 °C) bei 100 °c
und ca. 200uvV (=& 5 OC) bei 232 °C bei Thermoelementen, die keine nach-
trigliche Wirmebehandlung erfahren haben. Thermoelemente, die nachtrig-
lich bei SNR-Temperatur (550 °¢ - 600 °C) ausgeheizt wurden, zeigten bei
Temperaturen von 100 °C bis 540 °C innerhalb der Mefigenauigkeit keine EMK-
Abweichungen mehr. Dies 148t darauf schlieBen, daB die zuvor beobachte-
ten Abweichungen auf ausheilba®en Schiden durch schnelle Neutronen be-

ruhen, die Transmutation jedoch keine Rolle spielt.
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Die Thermoelemente aus den Bestrahlungskapseln Mol-IR und 1S (Neutro-
nendosis 1022 n/cmz) werden im 2. Quartal 1971 den HeiBen Zellen ange-

liefert und anschlieB8end nachuntersucht.

Eine instrumentierte Béstrahlung von Thermoelementen (Bestrahlungskapsel
Mol-3G) soll um die Jahreswende 1971/72 beginnen. Diese Kapsel enthilt
20 Thermoelemente vom @ 1,5 mm, die in Gruppen von je 4 Thermoelementen
in Tauchhiilsen eingeldtet sind, welche wiederum in Natrium eintauchen.
Diese Einbauart entspricht weitgehend der fiir den SNR vorgesehenen Ein-

bauart.

1241.3 Temperaturfluktuation am elektrisch beheizten Brennelement

(L. Krebs, G. Weinkdtz, IRB)

1. Modelluntersuchungen

Die im Jahre 1970 am Analogrechner durchgefiihrten Modellversuche wurden
nach verschiedenen statistischen Verfahren ausgewerteét. Dabei war das
Ziel, eine von einem Rauschsignal r (t) {iberlagerte Rampenfunktion n(t)
(Abb. 1) wiederzufinden. Insbesondere wurden bei den Modellversuchen
einem TiefpaBrauschen mit der Grenzfrequenz ﬁg = 0,5 Hz verschiedene
Rampenfunktionen iiberlagert, deren maximale Amplituden stets kleiner wa-—

ren als dieASpitzenwerte des Rauschsignals. ¥om Gesamtsignal (Abb. 2)

x(t) = r(t) + n(t) m
wurde zuniehst die Autokorrelationsfunktion (Abb. 3)
T
. . wlt4
Pux® = 11m% | x(t) * x(t+r)de (2)
T o

gebildet.

Bei der Grenzfrequenz von 0,5 Hz ist eine MeBzeit T von ca. 3 Minuten als
ausreichend anzusehen, um die Grenzwertbedingung von (Gl.2) zu erfiillen.
Fir die verschiedenen Sigualfunktionen n(t) ergaben die Berechnungen der
Autokorrelationsfunktionen keine eindeutige Zuordnungen zu den Signal-
funktionen. Dagegen konnte aus den Autokorrelationsfunktionen die Grenz~—
frequenz des Rauschsignals stets ermittelt werden, wodurch man eine zu-

sdtzliche Information iiber System und Geber bekam.




124-3

Bei dem zweiten mdglichen statistischen Verfahren wurden fiir dieselben
Gesamtsignale x(t) die Faltangskorrelationsfunktionen
T

f . 1 x(T-t) « x(t+1) dt  (3)
fax W=y J

berechnet. Das hierzu notwendige Digitalprogramm wurde erstellt und ge-~

testet.

Abb. 4 zeigt die Faltungskorrelationsfunktion fiir den Fall der in Abb. 1
dargestellten Rampe, die zum Zeitpunkt t, = 100 sec einsetzt. Dieser

Einsatzpunkt t_, der im Gesamtsignal durch das Rauschen verdeckt ist

E’
(Abb. 2), kann nach der Gleichung

tg = 7 (£,+D) @)

E

aus dem Faltungskorrelogramm wiedergewonnen werden. In Gleichung (4) be-
deuten t, die Zeit, bei der die Faltungskorrelation zu steigen beginnt,
und T die gesamte MeBzeit. Aussagen {iber Empfindlichkeit, Genauigkeit
sowie technische Realisierbarkeit des hier skizzierten Verfahrems kdnnen

noch nicht gemacht werden; sie sind Gegenstand weiterer Untersuchungen.

2._Untersuchungen an einem Na-Kreislauf des IRB

Zur Messung der Temperaturfluktuation wurdenan einem 61-Stabbiindel 2 ge-
eignete Thermoelemeﬁte (0,5 mm @, NiCr-Ni) ausgewihlt, deren Anordnung
in Abb. 5 schematisch dargestellt ist. In diesem Biindel ist der Zen-
tralstab als Heizstab ausgebildet. Entsprechend den Modelluntersuchungen
wurde hierbei die Signalfunktion durch einen rampenfdrmigen Anstieg

der Heizleistung im Zentralstab verwirklicht. (Abb. 6)
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Anordnung der Temperaturfuhler am Brennelement Abb. 5

'
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Die zugefilihrte Heizleistung wurde variiert, der Einsatzpunkt konstant
gehalten. Dabei ergab die Temperaturmessung mit dem Thermoelement THB

den Anstieg der Heizleistung exakt wieder, so daB in diesem Fall die
statistischen Auswertungsverfahren keinen zusitzlichen Informationsge-
halt lieferten. Am Brennelementausgang (etwa 40 cm unterhalb der Brenn-
stabenden) wurde mit dem Thermoelement TH ebenfalls ein der Anderung der
Heizleistung entsprechender Temperaturverlauf gemessen. Statistische
Temperaturschwankungen am BE-Austritt konnten mit dieser Versuchsanord-
nung nicht nachgewiesen werden. Allerdings war das Signal von einer star-
ken niederfrequenten Schwingung (f = 1,5 Hz) iiberlagert, deren Herkunft
noch nicht analysiert werden konnte. Dabei ist zu beriicksichtigen, daB
das rampenfdrmige Temperatursignal (Abb. 7) nur durch eine geeignete
Kompensationseinrichtung und zusidtzliche groBe Verstirkung (V~ 2000)

des dynamischen Signalanteils zu gewinnen war. Abb. 8 zeigt den Verlauf
der hierzu gehdrenden Faltungskorrelationsfunktion mit dem Wert

tA = 30 sec, woraus nach Gl. (4) die Einsatzzeit tEﬂsIOS sec zu berech-
nen ist.

Weitere Messungen sollen dariiber AufschluB geben, inwieweit der vorhan-
dene Na-Kreislauf fiir die Fortfilhrung der Blockageuntersuchungen geeig-

net ist.

1242 Hiilleniiberwachung von Brennelementen

1242.1 Abscheidung und Nachweis von Spaltgas am Brennelementaustritt
(H. Will, IRE)

Zur Detektion von Blasen im Kiihlmittel eines schnellen Reaktors, wie sie
nach lokalen Verstopfungen oder Hiillrohrbriichen in einem Subassembly auf-
treten kdnnen, ist im IRE ein Zyklonabscheider mit Blasenerkennung entwickelt

worden.
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In dieser weiterfithrenden Arbeit soll nun nachgewiesen werden, daB das
Kiihlmittel in diesem Zyklonabscheider bereits #o intensiv vermischt
wird, daB der zusitzliche Einbau einer Mischstrecke zum Abbau von Tem—

peraturgradienten nicht erforderlich ist.

In den vorgesehenen Experimenten werden Temperaturgradienten durch Faxb-
einspritzung simuliert. Die bestehende Versuchseinrichtung wurde so um-
gebaut, daB in einer Ebene kurz nach dem Abscheider 13 Proben aus einem
Querschnitt entnommen werden kdnnen. Dabei ist die Probenahme so ausge-
fiihrt, daB innerhalb eines frei wihlbaren Zeitintervalls bis zu 15 Pro-

ben an jeder der 13 Probenahmestellen anfallen kénnen.

Die Vorrichtung einschlieBlich Probenahme ist nahezu fertiggestellt.

1244 Ultraschall-MeBtechnik in Natrium
(H. Rohrbacher, R. Bartholomay, H. Arnswald, IRE)

Die Ultraschalldidmpfung in Natriumteststrecken wurde im Hinblick auf die
Einsatzmbglichkeit langer Koppelstangen bei unterschiedlichen Natrium-
Temperaturen gemessen. Die Schall-Ubertragungsfunktion liefert dabei die
erwvarteten und von den klassischen Theorien TStokes, Kirchhoff) abweichen-

den Werte fiir die Absorption léngitudinaler Schallwellen oberhalb 1 MHz.

Fiir den austenitischen Stahl WSt. Nr. 4571 wurde die von MASON und McSKIMIN
beschriebene und materialspezifische Streuung bzw. Diffusion der Ultra-
schallwellen in Stahl ab 7 MHz beobachtet. Es empfiiehlt sich daher nicht,

die Ultraschallversuche iiber diese Frequenz hinaus zu verlegen.

Vorbereitende Arbeiten zur Ultraschall-Echolottechnik in Natrium wurden auf-
genommen. Zusammen mit der Ubertragungsdimpfung einer Natrium-Versuchs-
strecke wurde die Anpassung der mechanischen Impedanzen ermittelt. Die Er-
gebnisse zeigen jetzt schon, daB Mehrfach-Echos in den verwendeten Koppel-
stiben eine sorgfiltige Auswahl der Eigenresonanzen der Wandlerelemente

unter Beriicksichtigung der jeweiligen Erequenzkonstanten notwendig machen.

Verdffentlichung zu 124:

K. Gast

Eine Methode zur schnellen Detektion und Lokalisierung von Hiillrohr-
schiden in natriumgekiihlten schnellen Reaktoren.

H 8 - 221, Reaktortagung des Deutschen Atomforums, Bonn (1971)
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125  AUSWIRKUNG VON REAKTORSTORFALLEN AUF DIE UMWELT; ARTIVITATSFREISETZUNG

1252. Natriumbrand-Versuchsprogramm
(S. Jordan, E. Riihl, IAR/AFTS)

Die technischen Einrichtungen zur Durchfiihrung der Natriumbrand-Versuche
hinsichtlich der Aktivititsfreisetzung bei St8rfillen befinden sich im

Bau bzw. in der Erprobung.
Hierbei handelt es sich im wesentlichen um die Baugruppen

A ReaktionsgefdB mit Analysenbox
B Natriumofen
C Auffang-Vorrichtung fiir Natrium

D MeB8- und Analysentechnik

A Das ReaktionsgefiB befindet sich z.Zt. im Bau. Es besteht aus einem fiinf-
teiligen Edelstahlzylinder mit einem Durchmesser von | m und einer Ma-

ximalhdhe von 5,5 m. Diese HShe kann bis auf ca. 2 m verringert werden.

Innerhalb des GefdRes auf dem Beh&lterboden befindet sich die Auffang-
vorrichtung fiir das Na, deren Inhalt nach Herablassen des Bodens durch

eine Schleuse in die Analysenbox iiberfiihrt werden kann.

B Auf dem Behilterdeckel wird der Na—-Ofen angebaut. Dieser elektrisch be-
heizbare Ofen wurde so konstruiert, daB bis zu 1 kg Na bei Temperaturen
zwischen 100 °C und 550 °C durch Diisen verschiedener Querschnitte in
das Reaktionsgefd8 eingebzracht werden kann. (Der Na—Ofen befindet sich

im Baustadium).

C Das geschmolzene Natrium durchfdllt im ReaktionsgefdB eine definierte
Atmosphire und wird ih einem MantelgeBdR aus Edelstahl aufgefangen. Der
innere Auffangbehilter und sein geschlossener Mantel sind mit flﬁssigem
Stiekstoff gefiillt, Durch starkes Abpumpen wird liber dem Stickstoff im
MantelgefdB ein Unterdruck erzeugt. Der hierdurch verdampfende Stickstoff

kithlt das GefdB unter den Siedepunkt ven Nz.
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'Von dieser Auffang-Vorrichtung wurde zunichst ein kleineres Modell

hergestellt, mit dessen Hilfe Laborversuche durchgefiihrt wurden.

Untersuchungen mit verschiedenen fliissigen Metallen und auch brennendem
Natrium haben gezeigt, daB es auf diese Weise mglich ist, mindestens

50 Z der vom Metall an den Stickstoff abgegebenen Wirme abzufiihren.
Die Vorteile dieses Auffingers sind:

~ Vertingerung des Druckanstiegs im Kessel durch verdampfenden

Stickstoff auf maximal 0,1 ati.
- Sofortige Unterbrechung der Natrium-Luft/Wasser-Reaktion und

- Verwahrung des Reaktionsproduktes bis zur Analyse in einer abso-~

lut inerten Atmosphire.

Zur Ermittlung der Reaktionsraten und Aerosolparameter wurden MeBketten

entworfen, deren Komponenten die Messung folgender Grdfen gestatten:

02-Geha1t und relative.Feuchte des Gases im Kessel, Temperatur, DRBuck

(statisch und dynamisch) und die Aerosolkonzentration.

Es wurde weiterhin in Vorversuchen der Sauerstoffgehalt in Natrium be-
stimmt. Diese Sauerstoffbestimmung einer reprdsentativen Probe im auf-
gefangenen Natrium gibt AufschluB liber die Raten der Natrium-Luft/Was-

ser-Reaktion.

Hierbei wird das Natrium durch Amalgamierung von NatriumoXyd getrennt.
Fiir die Versuche wurde eine von Dorner vorgeschlagene Anordnung ver-
wendet. Die Genauigkeit der Oxydbestimmung lag bei + 0,027 der Proben-
menge. Unter vereinfachenden Annahmen bedeutet dies, auf die gesamte
Atmosphdre im ReaktionsgefiR bezogen, daB die sauerstoffhaltigen Reak-
tionsprodukte im Natrium noch bei einem Sauerstoffgehalt von 10 ppm

nachgewiesen werden kénnen.

Eine Vorrichtung zum Testen von Filterzellen am Na-Brand-Versuchsstand
wurde entwerfen. Mit ihrer Hilfe wird es méglich sein, industriell ge-
fertigte Filter hinsichtlich ihrer Bestidndigkeit gegehiiber Natriumoxyd-

Aerosolen zu untersuchen.
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1254.2 Kontamination von Kiihlkreisl#ufen (H.H. Stamm, IRCH/AFTS)

Durch wiederholte Messungen von Spaltproduktgemische mit einem y-Spek-
trometer ist es mdglich, kurz— und langlebige Radionuklide ohne chemische
Trennungen in den gleichen Proben zu bestimmen. Auf diese WBise wurden
auch die komplexen Gemische quantitativ analysiert, die im FR2-HeiR-
dampfversuchskreislauf aus kontaminiertem HeiRdampf auf Materialproben
abgeschieden wurden. In Tabelle ! sind als Beispiel die Ergebnisse mehr-
facher Messungen an Edelstahlcouponé (Ti-stabilisierter 18/8-Stahl W.Nr,
4541) zusammengestellt worden. Quelle der Spaltprodukte war eine

1 mm ¢ Bohrung in der Hiille eines verkiirzten HDR-Stabs, in dem sich vi-
Z-Pulver (3,17% U-235) als Brennstoff befand, Be-

merkenswert ist dabei vor allem der hohe Anteil des Np—239 an der Gesamt-—

brationsverdichtetes UO

~aktivitdt. Beim vorhergehenden Versuch mit Leckbohrung im Spaltgasplenum
und bei Experimenten mit pelletiertem Brennstoff unter son& gleichen Be-
dingungen konnte kein oder nur wenig Np-239 auf den Proben nachgewiesen

werden.
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Tabelle 1 Versuch Beta
Aktivitit auf Bdelstahl-Proben W.Nr. 4541
(20 x 14 mm, elektropoliert, parallel z. Dampfstrom)

Coupon-Nr. T52 le‘ T14 “ T53 T15 T16
Dicke 1 mm O.5\mm 0.5 mm 1 mm 0.5 mm 0.5 mm
Nuklid Aktivitit am Ende der Expositionszelt (nCi/cm2)
Mo-99 58 e 87 " 66 75 81
Te-132 420 477 509 557 539 577
J-131 35 38 2 b2 38 55
Ba-140 -39 38 17 22 23 15
Ru-103 3.6 10.5 - 6.2 3.7 4.y 4.0
Ru-Rh-106 0.10 0.27 0.20 0.13 0.13 0.13
Ce-141 10.9 26 16 8.6 8.9 7.1
Ce-144 0.62 4.4 3.1 0.76 1.21 0.93
Zr-95 1.5 16 7.6 2.4 3.5 2.8
Sb-125 0.15 0.13 0.09 0.15 0.11 0.10
Np-239 134 h 268 29 99 137 131
Sb-122 25 ﬂ 14 19 27 17 14
Sb-124 14 16 15 12 13 13
Cr-51 23 78 70 20 17 21
Co-60 1.11 3.9 4.0 1.13 1.5 1.16
Fe-59 0.62 3.6 3.6 0.92 0.94 0.97
Ta-182 2.0 13 15 2.9 3.8 3.3
Mn-54 0.09 0.33 0.24 0.07 0.10 o.o7
Ag-110 0.07 0.05 n.a 0.14 0.04 0.05
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126 NA-TECHNOLOGIE-VERSUCHE

1261 Schwingungsverhalten von Brennelementen
(J. Kadlec, K.D. Appelt, W. Kriiger, IRE)

Die Auswertung der 1970 abgeschlossenen Untersuchungen der Reproduzier-
barkeit der schwingungserzeugenden Druckpulsationen und der resultieren-
den Brennstabschwingung am Na 1/2 Modellsubassembly (1) in Versuchskreiss
ldufen in Karlsruhe und in Ispra wurde abgeschlossen und zur Verdffent-—
lichung vorbereitet (2). Dabei wurde festgestellt, daB sich die Niveaus
und die Struktur der Druckpulsationen in den verschiedenen Kreisliufen
stark voneinander unterscheiden. Die dadurch verursachte Streuung der
Schwingungsamplituden der Brennstdbe bleibt aber im Bereich von etwa

+ 50%Z, so daB auf eine begrenzte Ubertragbarkeit der im Versuchsloop ge-
wonnenen Ergebnisse auf den Zustand im Reaktor geschlossen werden kann.
Diese Arbeif wird noch mit den geplanten Untersuchungen des Einflusses
der Kiihlmitteltemperatur und der kiinstlich erzeugten Turbulenz auf den
Schwingungszustand erginzt. Die Streuung der in (2) gemessenen quadra-
tischen Mittelwerte der Relativen Biegedehnung des schwingenden Brenn-
stabes /gf , die mit den entsprechenden Werten des dynamischen Drucks ¢
des stromenden Kiihlmittels normiert sind, ist in Abb. 1 graphisch darge-
stellt, dabei bezeichnet Re die mittlere Reynoddszahl des strdmenden

Kihimittels.

Fir die geplanten Untersuchungen der Mikrostruktur der KithlmittelstrSmung
in Brennstabbiindeln wurde der im IRE vorhandene Wasserversuchskreislauf
mit je einem Dampfungsbehdlter vor und hinter der Teststrecke ausgestattet.
Die damit erzielte Herabsetzung der stdrenden Druckpulsationen in der
Teststrecke ist in Abb., 2 $llustriert, wo die dimensionslose Spektral-
dichtefunktion der Druckpulsationen iiber der dimensionslosen Kreisfrequenz
aufgetragen ist. Aus dem Diagramm folgt, daB die Eigenschaften des umge-
bauten Kreislaufes nun vergleichbar sind mit den Eigenschaften der Kreis-

l3ufe, die speziell fiir akustische Messungen [—1,2_7errichtet worden sind.
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Veréffentlichungen zu 1261:

(1) W. Kriiger, R, Schwemmle
Untersuchung der Eigenfrequenzen, der Normal- und

Dehnungsfupktionen und der Dimpfung der instrumentierten

Modellbrennstibe des Na 1/2 Modellsubassembly
KFK-Bericht 1337, EUR 4572d, Dezember 1970.

(2) K.D. Appelt et al.
Experimental Investigation of Loop Caused Influences
on Parallel Flow-Induced Vibration of Fuel Pins
KFK-Bericht 1385, EUR 4574é, Mirz 1971.

Literatur:

/17 H.P. Bakewell et al.
Wall Pressure Correlations in Turbulent Pipe Flow,
U.S. Navy Underwater Sound Lab. Rep. 559, August 1962,

127 G.F., Carey et al.

Acoustic Turbulent Water Flow Tunnel, J. Accoust. Soc.
of America 1967, 41, 2, 373-379

1262  Untersuchungen von Reaktorbauteidsn

1262.3 Versuche zur Werkstoffpaarung unter Natrium

VerschweiBversuche TK. Mattes, IRE)

Die vier ersten Verschweiiversuche der 2. Versuchsphase wurden durchgefiihrt.

Bei diesen Versuchen wurden durchweg Proben mit gelidppten Kontaktflichen

verwendet. Hierdurch konnte die bisher aufgetretene Streuung der MeBSer-—

gebnisse wesentlich verringert werden. Bei einem Versuch mit Paarungen aus

unterschiedlichen WBrkstoffen zeigte sich jedoch, daB infolge der thermischen

Differenzdehnung bei der gegenwirtigen Testmethode die zu messenden Haft-

krifte verfilscht werden.
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Insgesamt zeigten die Ergebnisse eine gewisse Unabhingigkeit der durch
das Verschweifilen auftretenden Haftkrifte von der Flichenpressung. Hier-
aus resultierte eine Modellvorstellung, nach der nur derjenige Flichen-
anteil ganz oder teilweise verschweiBt, der durch das Aufeinanderpressen
plastisch verformt werden ist. Fiir den Grad der ¥YerschweiBung konnte
somit eine Vergleichsgrdfe (VerschweiBffaktordL ) aus Haft- und AnpreB-
kraft, sowie aus Warmstreckgrenze und ZerreiBfestigkeit einer gegebenén

Paarung definiert werden.

Zur Bestdtigung dieser Modellvorstellung und dariiber hinaus zur Ermitt-
lung von Abhingigkeiten dieses VerschweiBfaktors von EinfluBgrdBSen wie
Spiiltemperatur, Spiilzeit, Testtemperatur und AnpreBzeit werden zur Zeit

geeignete Versuche durchgefiihrt.

VerschleiSuntersuchungen in Natrium (E. Wild, IRB)

Der neue VerschleiBpriifstand NV-II / | _/ wurde in Betrieb genommen. Die -
Funktion der Bewegungsmechanismen in den vier Teststrecken (Stift-Scheibe-
Geometrie) sowie des meB- und regeltechnischen Teils der Anlage wurden
unter Betriebsbedingungen erprobt. Danach wurden in iiber 1000 Stunden
Betriebszeit 23 Verschleifversuche mit den folgenden Materialpaarungen
durchgefiihrt:

Inconel 718 - Inconel 718
Colmonoy - 1.4961
Stellit - 1.4961
Akrit Co 50 - Akrit Co 42
Armco-Eisen - Akrit Co 50

Diese Versuchsserie galt der Bestimmung des VerschleiBiverhaltens unter

Beriicksichti gung der Eintauchzeit einer Materialpaarung in Natrium vor Be-
tétigung der Bewegungsmechanisgen. Hierzu wurden parallel laufende Ver-
suche ohne und mit einer konstanten Eintauchzeit von 15 Stunden durchge-

fihrt. Die untersuchten Materialkombinationen zeigten folgendes Verhalten:
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Inconel 718 - Inconel 718:

Die gemessenenVerschleiBraten aus den Versuchen mit Voreintauchzeit
lagen im Durchschnitt niedriger und wesentlich einheitlicher als jene

ohne Beriicksichtigung einer Voreintauchzeit.

Colmonoy ~ 1,4961; Stellit - 1.4961:

Alle Paarungen mit dem austemitischen Stahl 1.4961 zeigten mit und ohne
Voreintauchzeit starke AufschweiBeffekte auf den Colmonoy- und Stellit-

Stiften.

Die Werte fiir Stellit | gegen 1.4961, ohne vorherige Verweilzeit der
Proben in Na, stimmen weitgehend mit Ergebnissen aus friiheren Versuchen

ﬁberein,l-2_7.

Hierbei lieB8 sich keine eindeutige Aussage zum Einfluf der Voreintauch-

zeit von 15 Stunden auf das VerschleiBverhalten machen.

Aufgrund der vorliegenden Ergebnisse ist eine eindeutige Entscheidung, ob
alle zukiinftigen Versuche erst nach einer definierten beeintauchzeit ge-
startet werden sollen, noch nicht mﬁglich. Es werden daher an ausgewahlten
Materialpaarungen weitere systematische Untersuchungen mit variabler Ein-

tauchzeit durchgefiihrt.

Literatur zu 1262:

/ 1_7 B. wild, K.J. Mack, G. Drechsler:
Die Priifstinde zur experimentellen Untersuchung des Verschleif-
verhaltens von Werkstoffkombinationen in strdmendem Natrium.

(Ver6ffentlichung in Vorbereitung)

[ 2_7 E. wild, K.J. Mack, H. Hoffmann:
Experimentelle Untersuchungen des Verschleifiverhaltens von St#hlen
und Legierungen in fliissigem Natrium. '

KFK-Bericht 1251, August 1970

Verbffentlichungen zu 1262:

(1) F. Hofmann
Temperaturfelder in Brennstoff, Hiillrohr und Kihlmittel
in Brennelementen mit symmetrischer und asymmetrischer
Biindelgeometrie.
H 5 - 133, Reaktortagung des Deutschen Atomforums, Bonn (1971)
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1263 Versuche zur thermo- und hydrodynamischen Core—-Auslegung

1263.1 Thermo- und hydrodynamische Untersuchungen

1263.10 Theoretische Betrachtungen
(W. Baumann, S. Malang, K. Rust, IRB)

Eine einfache Nachbildung der Strémungskanile lingsdunchstrdmter Stabbiindel
stellt die Ringraum—-Geometrie dar. Zahlreiche analytische Studien zur
Bestimmung der Temperaturfelder im exzentrischen Ringraum wurden bereits
durchgefiihrt unter der Annahme entweder einer azimutal konstanten Wirme-—
stromdichte 1—1_7 oder einer azimutal konstanten Temperatur [-2_7 an der

inneren bzw. duBeren Oberfliche der Hiille.

Mit Hilfe des Relax-Programmes [-357 wurde untersucht, inwieweit durch
diese Annahmen Abweichungen zu einem Brennstab oder zu einem elektrisch

beheizten Stab entstehen.

Die Ergebnisse sind in Abb. 3a und 3b dargestellt. Aufgetragen ist der
Verlauf der Oberilichentemperatur und des Wirmestromes {iber dem Umfang fiir
einen Oxid-Brennstab, fiir einen indirekt elektrisch beheizten Stab mit Bor-
nitrid-Isolierung [-4_7 und fiir die Annahmen einer konstanten Temperatur
sowie eines konstanten Wirmestromes an der inneren Hiillrohroberfliche. Es
ist ersichtlich, daB die Verhiltnisse an einem Brennstab am besten durch
die Annahme #dmer konstanten Wirmestromdichte an der inneren Hiillrohrwand
beschrieben werden kdnnen. In weiteren Untersuchungen soll festgestellt
werden, wie ein elektrisch beheizter Stab beschaffen sein miiBte, mit dem

die Verhi#ltnisse bei einem Brennstab besser simuliert werden k&nnen.

Mit dem MISTRAL-Rechenprogramm [~5_7wurden die Temperaturprofile im Biin-
delquerséhnitt des SNR-Brennelementes Nr. 616 bestimmt. Sie wurden ver-
glichen mit Ergebnissen, die Interatom mit den beiden Programmen HYDRA und
THEA ermittelte. Ein wesentlicher Unterschied dieser Programme zu MISTRAL
besteht darin, daf HYDRA und THEA als Austauschfunktion zwischen den ein-
zelnen BE-Kanilen dur die Wirmeleitung des Kiihlmittels, nicht aber die
KiihImitte-Quervermischung u beriicksichtigen.
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Die mit MISTRAL berechnete Temperaturverteilung des Kiihlmittels wurde

einmal unter ausschli@Blicher Beachtung der Wirmeleitung (u=0 Z/cm),-

zum anderen unter Beriicksichtigung der Wirmeleitung und der Quervermi-
schung des Kiihlmittels (u = 5%Z/cm) berechnet.

Abb, 4 zeigt die Kiihlmitteltemperaturen in den Teilkandlen auf einer
Wandtraverse. (Die ldngs der Abszissenachse eingetragenen Teilkamal-
nummern von IA und GfK beziehen sich auf dieselbe Traverse und unter-
scheiden sich nur infolge verschiedener Numerierungsschemata). Die

Grd8e der Quervermischung hat auf die Temparaturen im inneren Biindel-
bereich ersichtlich so gut wie keinen EinfluB. Die mit HYDRA und MISTRAL

berechneten Profile fallen in diesem Bereich zusammen.,

In den duBeren Biindelzonen, wo Temperaturunterschiede von etwa 50 °c
zwischen den Kandlen auftreten, besitzt der Energieaustausch eine nicht

zu dibersehende Bedeutung:

Fiir u = 0%/cm verlduft die mit MISTRAL berechnete
Temperaturkurve weitgehend parallel zum HYDRA-Profil,

flir y = 5Z/cm verliuft die mit MISERAL berechnmete

Temperaturkurve weithehend parallel zum THEA-Profil.

Nach Abb. & unterscheiden sich die Temperaturen der Eckkandle von denen
der benachbarten Wandkanile hichstens um einige Zehntel Grad C.-
Dabei liegen die Temperaturen der Waadkanile durchweg um etwa 20 %¢C unter

denen der benachbarten Innenkanile.

1263.11 Wirmeilibergangsmessungen im zentrischen und exzentrischen Ringraum
(P. Donath, H. John, D. Weinberg, G. Weinkdtz, IRB)

Die fiir die praktischen und theoretischen Untersuchungen im zentrisch-exzen-
trischen Ringraum notwendigen Vorbereitungen wurden weitergefiihrt. So
konnten die Miniatur—-Anemometer in Wasser erprobt und geeicht, Teststrecken-
einsdtze fiir Wasser und Natrium fertiggestellt und eine MeB8vorrichtung fiir

Anemometer konstruktiv abgeschlossen werden.

Die mathematische Behéndlung des zentrisch-exzentrischen Ringraums wurde
ebenfalls weitergefiihrt, insbesondere der Losungsweg der das Problem be-
schreibenden nichtlinearen Inkegro-Differentialgdéichung. Die Frage nach

der Linge des thermischen Einlaufs bei StSrungen im Ringraum wurde ein-

gehend behandelt.
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1263.12 Lokale Wirmeiibergangsmessungen an Biindelgeometrien
(R. Méller, H. TschBke, IRB)

Zur Bestimmung der Oberflachentempératur von Heist#ben und zur Ermitt-
lung des Temperaturfeldes im Bereich eines in die Heizstabwand eingeld-
teten Thermoelementes wurde filir das Relax-Programm [-3_7 ein im Ver-
gleich zu friiheren Rechnungen verfeinertes Netzwerk (450 gegeniiber 100
Punkten) erstellt, welches einen 60°-Sektor des Stabquerschnittes sowie

den zugehdrigen Kiilhlkanakteil abdeckt.

Die Aufgabe wurde als zweidimensionales Wirmeleitproblem geldst. Der Heiz-
leiter bildet die Wirmequelle, der Kiihlkanal die Wirmesenke. Es wird
Kolbenstrdmung angenommen; damit sind die Wirmesenken im Kiihlkanal gleich-

miBig verteilt.

Die nun mSglichen Rechnungen sollen den Einflu8 der wesentlichen Stdr-
parameter auf die GrSB8e der MeBungenauigkeit aufzeigen und damit zur

optimalen Instrumentierung des Heizstabes filhren.,

1263.12 Untersuchungen zur Kithlmittel-Quervermischung in Na-gekiihltem

Brennelement

(W. Baumann, E. Baumgidrtner, H. Hoffmann, IRB)

Die Untersuchungen mit drahtférmigen Abstandshalternwurden fiir ver-

schiedene Wendelsteigungen fortgefiihrt und die weiteren Vorhaben durch
Betrachtungen zum Einflu8 der Kiihlmittelquervermischung auf die Tempe-
raturverteilungen im Biindelquerschnitt fiir verschiedene Abstandshalter-

typen definiert.

Aus AnlaB einer Betriebsstdrung wurde das 61-Stabbiindel mit einer vergridfier-
ten Zahl von Thermoelementen auf zusdtzlichen Unterkanalpositiomen aus-

gestattet.




12613

1263.14 Entwicklung und Erprobung von Hochleistungsheizstiben
(V. Casal, IRB)

Die in 1_5_7 beschriebenen Dauertests an Heizleitern mit BN als Iso~

lator wurden bis zu folgenden Leistungsdaten fortgesetzt:

Hillentemperatur 4. Lauf: 150 °c

Heizfldchenbelastung: 850 W/cm2
Stromleitertemperatur: 1100 °¢c
Versuchszeit: 700 h

Die bisher erreichte Betriebszeit eines Stabes bei 150 °c Hillentempe-
ratur und bei einer Heizflichenbelastung von 550 -~ 770 W/cm2 betrigt
nunmehr 2000 h.

Die Fertigungs— und Entwicklungsarbeiten an Hochleistungsheizstiben mit
verdichtetem BN-Pulver wurden damit abgeschlossen. Ihre Erprobung bei
hSheren Kihlmitteltemperaturen in Natrium- und HeiBdampf-Teststrecken

wurde vorbereitet.,

Die weiterfiihrenden Entwicklungsarbeiten konzentrieren sich auf die
Leistungssteigerung der St#be durch Ersetzen des bisher aus Edelstahl
bestehenden Stromleiters durch einen solchen aus hochschmelzenden Me-

tallen.

1263.2 Mechanisch-hydrodynamische Untersuchungen an natrium-gekﬁhlten

Brennelementen

(E. Baumgidrtner, G. Drechsler, G. Frees, IRB)

Es wurde ein 2000-Stunden—-Langzeittest mit dem 61-Stabbiindel aus Hiillrohren
mit 6 intégralén Wendelrippen als Abstandshalter durchgefiihrt, um das
Verhalten der Brennst#be im Biindel und den Metallabtrag an den Beriihrungs-

stellen zu bestimmen,

Die Abmessungen des Biindels sind:

Stabdurchmesser: 6 mm

Rippenkopfdurchmesser: 7,9 mn
Rippenbreite: 0,6 mm
Stablénge: 1500 mm

Schliisselweite des Sechs-
kantrohres: 62,8 mm
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Die Betriebsdaten des Brennelementkreislaufes waren:

Na-Temperatur: 600 °c
Na-Durchsatz: 25 m3/h
Na-Oxidgehalt: 15 +5 ppm

Strémungsgeschwindigkeit

im Biindel: 4,8 m/s

Nach Beendigung des Versuchs wurde das Biindel ausgebaut und zerlegt:
Der mittlere Metallabtrag wihrend der Versuchszeit wurde mit 0,8 g

pro Stab ermittelt. Eine erste visuelle Inspektion ergab, daf von den
theoretisch vorhandenen 90 Beriihrungsstellen pro Stab im Mittel nur
ca. 307 festgestellt werden konnten. Zur detaillierten metallurgischen

Untersuchung wurden ausgewihlte Stibe ins IMF gegeben.

Literatur zu 1263:
1-1_7 W.S. Yu and O.E. Dwyer:
Heat Transfer to Liquid Metals Flowing Turbulently in

Eccentric Annuli - I.
Nuclear Science and Engineering, 24, 105-117 (1966)

'W.S. Yu and 0.E. Dyyer:
Heat Transfer to Liquid Metals Flowing Turbuelntly in

~.

{2

Eccentric Annuli - II.

Nuclear Science and Engineering, 27, 1-9 (1967)

/ 3_/ 8. Malang, K. Rust: \
Relax - Ein Fortran Programm zur numerischen Bestimmung von Tempe-
raturfeldern mittels der Relaxationsmethode der Thermodynamik.
KFK~Bericht 1053, September 1969

o}

V. Casal:

Heizstdbe mit indirekter Widerstandsbeheizung zur

Ls.

SimuliZefung von Kernbrennstiben.
KFK-Bericht 894, Mirz 1969/
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W. Baumann:

MISTRAL - Thermodynamischer Mischstrdmungsalgorithmus &ir
Stabbiindel (16740); -~ ein digitales Rechenprogramm zur Ermittlung
Ortlicher Temperaturen und Massenstréme in 61-Stabbiindeln unter
Berﬁcksichtigung der Kihlmittel-Quervermischung und des Energie-
austausches durch Wirmeleitung.

KFK-Bericht 988, Juni 1969

4, PSB-Vierteljahresbericht 1970
KFK-Bericht 1270/4
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127 THERMO- UND HYDRODYNAMISCHE VERSUCHE IN GAS UND DAMPF

1272 Der Einfluf wendelfSrmiger Abstandshalter auf die Genauigkeit

der Druckverlustmessung
(M. Kolodziej, R. Mdller, IRB)

In Brennstabbiindeln mit wendelfdrmigen Abstandshaltern liegt im Gegen-

satz zu glatten Biindeln keine wandparallele Stromung vor. Die zur Kanal-
achse geneigten Abstandshalter erzeugen Querkomponenten, und dadurch werden
bei Druckverlustmessungen die DruckmeB8bohrungen in der Kanalwand mit

unterschiedlichen Staudruckanteilen beaufschlagt.

Um diese unbekannten Einfliisse der Abstandshalter auf die Druckmeésung
zu umgehen, wurde an anderen Stellen der Druckverlustbeiwert von Biindel
mit wendelfSrmigen Abstandshaltern aus der Differenz der Gesamtdruck-
verluste von 2 verschieden langen Bilindeln gewonnen. Voraussetzung fiir
diese Methode ist, daB die Biindel bis auf ihre’Lﬁnge identisch sind, so
daB die Stromungsverhiltnisse in den MeBquerschnitten genau iibereinstim-

men.

Ziel der laufenden Untersuchungen ist die Bestimmung des Einflusses einer
durch wendelfdrmige Abstandshalter verursachten Kiihlmittelquerbewegung

auf die Genauigkeit der Druckverlustmessung an Vielstabbiindeln. Erste
Messungen wurden an einem 6I1-Stabbiindel mit 6 Rippen pro Stab durchgefiihrt
(Abmessungen: d = 7 mm, p/d = 1,17, Rippensteigung h = 720 mm). Das Biindel
war zu diesem Zweck axial verschiebbar in einen mit mehreren MeBquerschnit-
ten versehenen Sechskantkasten eingebaut. Durch diesen Einbau konnte das Biin—
del relativ zu der Lage der DruckmeBbohrungen bewegt werden, die Abstands-
halter konnten i{iber die Bohrungen geschoben und somit der EinfluR der

durch die Abstandshalter bewirkten Querbewegung auf den Druckverlust er-

mittelt werden.

Die Ergebnisse zeigen, daB in Biindeln mit 6 Rippen pro Stab die diéirch die
Abstandshalter verursachten Kiihlmittel-Strdmungen zu Abweichungen in der

Druckverlustermittlung fijhren, die innerhalb der MeBgenauigkeit liegen.







128-1

128.  ENTIWURFSSTUDIEN FUR GAS- UND DAMPFGEKUHLTE BRUTREATODBEN

1285. Studien zu dampfgekiihlten schnellen Reaktoren

Dampfbriiter — Bericht (E. Hiper, PSB-PL)

Der bereits angekﬁndigte+) Bericht iiber die im KFZ Karlsruhe durchgefiihr-
ten Forschungs— und Entwicklungsarbeiten zum dampfgekiihlten schnellen
Briiter ist fertiggestellt worden (1). Einer ausfiihrlichen Dokumentation
der Einzelergebnisse, zusammengestellt von zahlreichen Mitarbeitern der
GfK, geht ein zusammenfassender Uberblick voraus. Aufgrund der beschrie-
benen Ergebnisse und durch Vergleich mit dem Entwicklungsstand von schnel-
len Briitern mit Natrium—- und Heliumkiihlung wird eine Beurteilung der
gegenwirtigen Situation und der Mbglichkeiten fiir das weitere Vorgehen

gegeben.

Die beschriebenen Arbeiten haben sich mit Entwurfsstudien, Komponenten—
entwicklung, Brennstab~— und Hiillmaterialentwicklung, Physik, Sicherheit
und Dynamik, Systemkontamination sowie fortgeschrittenen Brennstabkon-
zepten befa8t. Ein Teil der zu bearbeitenden Probleme ist im Zusammenhang

mit den Arbeiten zum Prototyp bei der Industrie behandelt worden.

Die Entwurfsstudien der GEK ("D1") und der European Nuclear Energy Agency
("ENEA-05") sind zu der Folgerung gekommen, da8 dampfgekiihlte schnelle
Brutreaktoren mit Ausnahme des Reaktorkernes unter Verwendung der heute
verfiigbaren Technologie mit einem vergleichsweise geringen Aufwand fir

die Komponentenentwicklung gebaut werden kénnten: Zusitzliche Entwicklungs-
arbeiten wiren fiir einige Komponenten wad hauptsdchlich fir das Brennelement er-
forderlich. Eine Abschitzung zeigt, daB bis zur Beurteilung der Baureife eines
Dampfbriiter-Prototyps etwa 160 Mio DM aufgewendet werden miiSten und da8 die

Brennelemententwicklung hierfiir einen Zeitraum von 10 Jahren erfordern wiirde.

+) KFK-Bericht 1270/4, S. 128-10
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Entwicklung von_Brennelementen

Fiir die Brennstidbe werden z.Zt. Hiillrohre mit drei oder sechs integralen
Wendelrippen als besonders aussichtsreich betrachtet. Spezielle Probleme
ergeben sich bei Dampfkiihlung vor allem durch die hohe AuBendruckbelastung
des Brennstabes sowie durch die HeiBdampfkorrosion. Fiir die L8sung des
ersten Problems werden wegen der nicht nennenswerten Stiitzwirkung des

Brennstoffes zwei MSglichkeiten ins Auge gefafBt:

- Kriechfeste Hiille: Der auf die Hiille wirkende Differenzdruck zwischen
auBen und innen darf einen Wert von 70 at nicht iiberschreiten, was bei
den ausgefiihrten Entwiirfen durch einen inneren Heliumvordruck im Brenn-

stab erreichbar scheint.

- DruckBntlastete Hiille: Durch ein speziell entwickeltes Druckamsgleichssys-
tem kdnnen alie von der Spaltgaserzeugung und Qom Kiihimitteldruck verur-
sachten Hiillrobkbelastungen verhindert werden, so da8 die Hiillrohre prak-
tisch nur noch durch den Brennstoffschwelldruck belastet sind. Im Unter-
schied zu dem insbesondere fiir heliumgekiihlte Schnellbriiter als Moglich-
keit ins Auge gefaBSten "vented fuel"-Konzept bleiben die Spaltgase bei

dem fiir dampfgekiihlte Reaktoren éntwickelten Druckausgleichsystem im
Brennstab eingeschlossen. Die bisher durchgefiihrten out-of-pile Erprobungen
dieses Systems sind erfolgreich verlaufen; sein Verhalten unter Bestrahlung

ist néch nicht untersucht worden.

Das Korrosionsverhalten von Hiilllwerkstoffen in HeiBdampf ist bislang unter
isothermen Bedingungen untersucht worden. Die dabei erzielten ermutigen-
den Ergebnisse sind unter Wirmelibergang an ma8stdblichen, beheizten Hill-

rohren unter realistischen Dampfzustd@nden noch zu tiberpriifen.

Weitere Probleme der Brennelemente, wie die chemische Vertriglichkeit
zwischen Brennstoff und Hiille sowie das Schwellen und Kriechen von Stuuk-
turmaterial unter Bestrahlung sind ebenfalls noch nicht véllig geklért,
sind jedoch nicht dampfspezifisch.
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Sicherheit

Hinsichtlich der Sicherheit sind vor allem die oben erwdhnten Entwiirfe
untersucht worden. "DI" hat beziiglich des Druckbehdilters eine nicht inte-
grierte, "ENEA-05" eine voll integrierte Bauweise (Der DSR-Entwurf von
AEG sieht Teilintegration vor). Fiir den Fall der voll integrierten
Bauweise kdnnen nach den Untersuchungen Rohrbriiche als ausldsende Ereig-
nisse fiir gefdhtliche Reaktivitdtsrampen und schwere Unfille ausgeschlos-
sen werden, sofern man weitere passive konstruktive Mafnahmen trifft,

Ein Bruch des Druckbehilters wiwd als ausgeschlossen und der Reaktor unter
allen denkbaren Situationen als abschaltbar vorausgesetzt. Wird auBerdem
der Reaktivititswert eines Steuerstabes entsprechend dem ENEA-O5-Entwurf
durch sog. Modulbauweise auf < 1 $ begrenzt (was zu technischen Komplika-
tionen filhren kann), und wird ein Fangrost fiir niedergeschmolzenen Brenn-
stoff unter den Steuerstabantriebsgehiusen vorgesehen, so werden die
normalen Risiken mit denen eines Siedewasserreaktors vergleichbar. (Dies
gilt jedoch nur, soweit man von der briiterspezifischen hypothetischen
Moglichkeit einer Bethe-Tait-Exkursion absieht). Ahnlich wie fiir Siede-
wasserreaktoren werden gestaffelte Notkiihleinrichtungen vorgeschlagen;

ihre Zuverlissigkeit mu8 durch Funktionstests nachgewiesen werden..

Die bisherigen theoretischen Untersuchungen geben ein vorliufiges Bild

der mdglichen Unfalliisiken, der mSglichen MaB8nahmen zur inh#renten Sicher-
heit und der Voraussetzungen zur inhiirenten Stabilitit des Reaktors. Még-
liche Beitrige zum Leistungskoeffizienten infolge der wegen des Schwellens
von Struktur- und Hiillmaterial als notwendig erachteten Coreveétpannung
wurden hierbei nmoch nicht beriicksichtigt. Weitergehende Sicherheitsbetrach--

tungen erscheinen angebracht und erforderlich.

Beurteilung der gegenwirtigen Situation

Nach dem Bericht bedarf es noch groBer Anstrengungen, die Anlagekosten von
Schnellbrutreaktoren auf das nach den bisherigen Wirtschaftlichkeitsstu-
dien fiir erreichbar angesehene Niveau der Leichtwasserreaktoren zu senken.
Spezielle Vor- und Nachteile der verschiedenen Briitervarianten bzgl. Tech-
nologie, Bruteigenschaften und Entwicklungspotential werden miteinander
verglichen, reichen nach Aussage der Autoren jedoch beim gegenwidrtigen Kennt-
nisstand nicht fiir eine abschlieBende Entscheidung zviséhén diesen Varianten

aus.
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Fiir den Fall, daB fiir einen dampfgekiihlten Schnellbriiter-Prototyp bau-
reife Unterlagen erstellt werden, schitzt der Bericht die erforderlichen
Aufwendungen und die Zeit ab. Seit 1969 hat sich die Lage insofern ge-
&ndert, als das beschriebene Druckausgleichsystem, falls es sich bewdhrt,
zu einem Brennstab filhrt, dessen Belastung und Ausfiihrung dem eines
natriumgekiihlten Schnellbriiters sehr #hnlich sind. Hierdurch erhebt sich
die Frage, ob an der Bedingung Cl des Bewilligungsbescheides des BMwF

vom 9.11.66 noch in Strenge feétgehalten werden muB, Die Bedingung fordert
einen integralen Test von mindestens 500 Prototyp—Brennst#ben unter

echten Bedingungen schneller Neutronen, der HeiBdampfkiihlung sowie der
Differenzdruck- und Spannungsverhiltnisse. Die Erfiillung dieser Bedingung
machte bisher einen speziellen schnellen Testreaktor fiir Dampfbriiter—-Brenn—

elemente erforderlich.

Modifiziert man jedoch die Bédingung C! mit der Begriindung, daB man sich
weitgehend auf Erfahrungen mit Brennstidben Na-gekiihlter Reaktoren ab-
stiitzen kann, so kinnte ein weniger aufwendiges Entwicklungsprogramm fiir
Dampfbriiter-Brennelemente ins Auge gefaBt werden. Seine Kosten werden auf
94 Mioc DM geschidtzt; es wiirde sich liber etwa 10 Jahre erstrecken. Der
Kern dieses Programms wiirde in einem Performance Test eines Brennelementes
von etwa 300 Stiben in einem zu erstellenden Dampfloop im belgischen Reak-
tor BR2 bestehen. 30 dieser Stdbe wiirden sich in einem schnellen Flu8 be-
finden, der dem eines Dampfbriiters hinéichtlich seines Neutronenspektrums
nahekommt, Die sicherheitstechnische Durchfiihrbarkeit eines solchen Dampf-

loops im BR2 miiBte allerdings noch genauer geklédrt werden.

Die bis zur Baureife und Ausarbeitung eines Angbbots fiir einen dampfgekiihlten
schnellen Prototypreaktor ndtigen Gesamtaufwendungen werden damit auf

156 Mio DM geschitzt, der erforderliche Zeitraum auf 10 Jahre. '

Bei einer Entscheidung {iber das weitere Vorgehen wird neben den technischen

Fragen die internationale Entwicklung beachtet werden miissen.

Verdffentlichung zu 1285:
(1) P. Engelmann, F. Erbacher, G. Karsten, L. Ritz

Bericht iiber die im Kernforschungszentrum Karlsruhe durchgefiihrten For-
schungs- und Entwicklungsarbeiten zum dampfgekilhlten schnellen Briiter.
KFX-Bericht 1370
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129 ENTWURFSSTUDIEN ZU NATRIUMGEKUHLTEN BRUTREAKTOREN

1291 Theoretische Arbeiten zum Reaktorkern—Entwurf

Kernverspannungskonzepte schneller Brutreaktoren
(G. Class, K. Kleefeldt, IRE)

Bei allen Typen schneller Brutreaktoren wird durch hohe Dosen schneller
Neutronen eine Strahlenschddigung der Strukturwerkstoffe bewirkt, deren
AusmaB iiber das bei thermischen Reaktoren bekannte weit hinausgeht. Dies
filhrt im Zusammenhang mit der hohen Leistungsdichte schneller Brutre-
aktoren zu einer wesentlich neuen Aufgabenstellung fiir den Entwurf des
Remksorkernes. '

Das AusmaB der Strahlenschidigung der Strukturwerkstoffe ist erst im
Laufe des Jahres 1970_einigerma8en iiberschaubar geworden. Vorher standen
im wesentlichen nur die Hochtemperaturversprédung und seit den Jahren

1967 und 1968 das Strukturmaterialschwiéllen zur Diskussion.

Nach den neuesten Eikenntnissén ist nur im Temperaturbereich zwischen
350 und 650 °C mit dem Strukturmaterialschwellen zu rechnen. Offen ist
die Frage der Schwellsittigung; es wird heute damit gerechnet, daB die
Schwellsdttigungswerte etwa bei 10 bis 14% Volumenschwellen liegen.
Vermutlich hingt auch das Strukturmaterialschwellen vom Spannungszustand

des Materials ab.

Als wesentlicher Gesichtspunkt fiir den Coreentwurf ist in jilingster

Zeit das strahlungsinduzierte Kriechen hinzugekommen. Es nimmt mit fal-
lender Temperatur unterhalb 500 °C leicht zu. Die Kriechgeschwindigkeit
ist von der Spannung und vom NeutronenfluB etwa linear abhidngig. Bei
hohen schnellen Neutronendosen und niedrigen Temperaturen werden bei kon-
ventionell als klein zu betrachtenden Spannungen grofe Dehnungsbetrige
erretihé.

Das erste Projekt, bei dem die Corekonstruktion tatsichlich den beschrie-
benen strahlungsbedingten Materialverinderungen voll angepaBt wird, ist

das amerkkanische FFTF-Projekt.
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Fiir die Halterung der Brennelemente im Kern schneller Brutreaktoren
stehen als Kernverspannungskonzepte das Verspannungsebenenkonzept (z.B.
SNR) und das leaning-post-Konzept (PFR) zur Diskussion. Im IRE wurden
beide Konzepte im Hinblick auf natriumgekiihlte schnelle Brutreaktoren

verglichen.
Kennzeichen des Verspannungsebenenkonzeptes:

- Das Reaktor-Core besteht aus voneinander unabhingigen, vertikal
stehenden Elementen; die Brennelemente sind aus Brennstabbiindel

und Brennelementkasten zusammengesetzt.

- Zwischen den Brennelementen bleiben Liicken, die nur in den "Ver-
spannungsebenen" durch Distanzstiicke (Pflaster) iiberbriickt werden.
Die Verspannungsebenen reichen teilweise oder ganz durch den radialen
Reflektor hindurch.

- Die Elemente stiitzen sich gegeneinander ab; andere Stiitzstrukturen

befinden sich nicht in Bereichen hoher und mittlerer Neutronenfliisse.

- Verspannungsebenen sind sowohl oberhalb als auch unterhalb der Spalt-

stoffzone angeordnet.

- In einzelnen oder mehreren Verspannungsebenen wird das Core von
auBen umfaft.

Kennzeichen des leaning-post-Konzeptes:

- Die Elemente sind zu voneinander véllig unabhingigen Moduln von je

7 Elementen zusammengefaft.

~ Das zentrale Element jedes Moduls ist der "leaning-post", an den
sich unterhalb des eigentlichen Cores die 6 umgebenden Elemente

anlehnen,

-~ Im Bereich des eigentlichen Cores und oberhalb davon beriihren sich

die Elemente innerhalb oder auBerhalb der Moduln zu keiner Zeit.
~ Die Brennelemente innerhalb eines Moduls sind einzeln manipulierbar.

- Der leaning-post ist kein Brennelement. Er kann, wie auch der FuBteil

jedes Moduls, ausgewechselt werden.
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Die Kernverspannung‘dienz dazu, die Dimensionsstabilitdt der Core-
Struktur in allen Betriebszustinden des Reaktors insoweit zu sichern,
daB die Strukturkoeffizienten der Reaktivitit jederzeit definiert und
zuldssig sind. Dariiber hinaus soll erreicht werden, daB trotz der Strah-
lenschidigung der Strukturmaterialien die Reaktorverfiigbarkeit hoch

ist. Das erfordert eine Begrenzung der Materialbeanspruchungen sowie

die leichte Austauschbarkeit aller Core-Kpmponenten. Hierzu z#hlt, da8
die Handhabung verformter Bauteile oder Brennelemente nicht wesentlich
erschwert sein darf und da8 (vorldufig) kein Strukturmaterial (weder bei
hohen noch bei tiefen Temperaturen) schnellen Neutronendosen ausgesetzt
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werden sollte, die liber etwa | bis 2-10 n/cm2 hinausgehen.

Bei einer Beurteilung der Kernverspannungskonzepte kdnnen daher als

Kriterien

- die Stabilitidt der geometrischen Anordnung

die Materialbeanspruchung

die Austauschmdglichkeit und Handhabung der Core~Komponenten und

die Reaktorverfiigbarkeit

herangezogen werden.

Aufgrund dieser Gesichtspunkte zeigte sich, daB fiir natriumgekiihlte schnel-
le Brutreaktoren dem Verspannungsebenenkonzept der Vorzug zu geben ist.
Diese Arbeiten werden fortgefilhrt mit dem Ziel, optimale Design-Parameter

fiir das Verspannungsebenenkonzept zu ermitteln.

Ver6ffentlichungen zu 129:
(1) R.A. Miiller, H. Schnauder

Anderung der Auslegung von Zwischenwirmeaustauschern fiir Na~gekiihlte

Reaktoren bei Verwendung von ferritischen Werkstoffen.
H 1 - 207, Reaktortagung des Deutschen Atomforums, Bonn (1971)
KFK-Bericht 1387 (Mdrz 1971)

(2) R.A. Mi%Zer
Die inhdrenten Eigenschaften der verschiedenen Primirkreisius-
filhrungen natriumgekiihlter Reaktdren.
KFK-Bericht 1379

Beitrige zu Teilprojekt 130 erscheinen im 2, Viertelfjabresbericht.
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