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KURZFASSUNG

An 15 Mischoxid-BremnstfZben aus dem Bestrahlungsexperiment DFR-350 wurde
die axiale Verteilung mehrerer Spaltnuklide y-spéktrométrisch bestimmt.
Dabei zeigte sich, da8 besonders fiir das Cs-137 grofle Schwankungen in der
ortlichen Konzentration auftraten. Es konnte zwischen zwel verschiedenen
Cs-Verteilungstypen unterschieden werden, bei denen die hdchsten Cs<Kon-
zentrationen jeweils am oberen oder am unteren Ende der Brennstoffsidule
auftraten. Die unterschiedlichen Cs-Anreicherungen gehen parallel mit un-
terschiedlichen Kihlmittelaustrittstemperaturen wihrend der Bestrahlung,
wobei Stdbe mit hohen Aufhei‘zspameri Anreicherungen am oberen Sdulenende,
Stdbe mit niedrigen Aufheizspannen dagegen Anreicherungen am unteren
Ende ausgebildet haben. Es wird versucht, diese Beobachtungen reaktions-
kinetisch zu deuten.. :

Bei den Ubrigen gemessenen Spaltnukliden wurden keine Besonderheiten fest-
gestellt.

In einem Versuch wurde der Frage nachgegangen, ob das Cadsium innerhalb
des Stabeés auch nach der Bestrahlung noch leicht beweglich bleibt, Trotz
mehrfachen Glithens in einem Temperaturgradienten mit einer Maximaltempe-
ratur von 640°C konnte das Cdsium nicht zur Wanderung gebracht werden.
Damit ist sichergestellt, daB sich die gemessenen Cisiumverteilungen
nicht durch kleinere Temperaturschwankungen wdhrend der Nachuntersuchung

verdandern,



ABSTRACT

The axial distribution of several fission products was determined by
y-spectrometry in 15 mixed oxide fuel pins from the irradiation
experiment DFR-350. Large variations in the local concentrations were
found for the nuclide Cs-137. Two different distribution patierns were
discernable one having the maximumconcentratimnat the upper end, the
other with the meximum at the lowerend of the fuel column.Coolant outlet
temperatures during irradiation have been found to be low for Cs-enrich-
ments at the bottom end of the pins while high temperatures correspond
to enrichments at the tqprend. An explanation'for this effect based on

the reaction kinetics of Cesium is offered.
The distribution of the other nuclides measured has shown no ‘peculiarities.

The question whether Cesium is movable within the pin even after the end -
of irradiation was tested in an experiment. A pin was heated in a tem-
perature gradient ranging from 300° to 640°C for several hours. With

this procedure the Cesium could not be induced to move, By this way it

is clearly established that slight temperature changes during postirra-

diation examination are not capable of moving the fission product Cesium.
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1. Einfihrung und Aufgabenstellung

In der Entwicklung eines geeigneten Brennstabes flir den Schnellen Natrium-
gekilhlten Reaktor (SNR) féllt dem Bestrahlungsexperiment DFR-350 eine wich-
tige Aufgabé zu. Durch dieses Experiment sollte nachgewiesen werden, dafB das
erarbeitete Brennstabkonzept es erlaubt, 30 Prototyp-Brennstdbe im schnellen
NeutronenfluBl und mit Natrium als Kihlmittel bis zu einem Abbrand von
50,000 Mid/t M zu fihren. Zusammen mit dem Commissariat al’Energie Atomique
(C.E.A.) wurde in den Jahren 1969 und 1970 im Dounreay Fast Reactor unter
der Bezelchnung DFR-550 ein gemeinsamer Bestrahlungsversuch nmit einem
77-Stab-Bindel durchgefihrt. Hierbei wurden 38 Stdbe vom C.E.A. und 39 Stibe
von der GfK mit seinen Benelux- und Industrie-Partnern gestellt. Am 20. April
1970 wurde der Bestrahlungsversuch erfolgreich abgeschlossen., Die Ergebnisse
aus einer ersten zerstorungsfreien Nachuntersuchung lieBen es geraten er-
scheinen, die Bestrahlung in kleinem MaBstab fortzusetzen. So wurden 12 von
den 39 Debenelux-Stébeh flr eine Welterbestrahlung ausgewdhlt, die restli-
chen unmittelbar einer intensiven Nachuntersuchung zugefilhrt. Aus dieser
Gruppe wurden die von der Fa. ALKEM gefertigten Stdbe (15) von der GfK in

den HeiBen Zellen des Kernforschungszentrums Karlsruhe untersucht.

Im Hinblick auf die Uberlegungen, daB ein Stabversagen bei sehr hohen Ab-
brinden durch Innenkorrosion gefdrdert oder sogar hervorgerufen werden kann,
wurde die Nachuntersuchung unter starker Betonung dieser mdglichen Defekt-
ursache durchgefiinrt. Dabel kommt dem Verhalten der Spaltprodukite, die beil
der Innenkorrosion nach Jjetziger Vorstellung entscheidend mitwirken, eine
wesentliche Rolle zu, Hier ist es insbesondere die axiale Verteilung ge-
wisser als korrosiv angesehener Spaltprodukte wie Cidsium, die zu einer Er-

kldrung eines Korrosionsmechanismus beitragen kamn.

An den 15 Stdben wurde deshalb eine umfangreiche y-spektrometrische Unter-
suchung vorgenommen, in der von jedem‘Stab vier axiale y-Profile sowie durch-~
schnittlich sechs y-Spektren gemessen wurden. Die Tatsache, dafl zwischen dem
Bestrahlungsende im April 1970 und der y-spektrometrischen Nachuntersuchung
im Juni und Juli 1971 mehr als ein Jahr vergangen war, verhinderte auf der

einen Seite zwar das Aufspliren kurzlebiger Spaltprodukte, trug aber auf der

starke Beeintrachtigung durch eine hohe Untergrund-Aktivitdt zu verfolgen.



In der vorliegenden Arbeit wird gezeigt, in welcher Weise eine Reihe von
Spaltnukliden entlang der Stabachse verteilt sind. AuBerdem wird der Ver-
such unternommen, anhand der gefundenen Cisiumverteilung eine Erklérung fir

die Bildung recht unterschiedlicher Cisiumansammlungen zu finden.

2. Brennstab-Daten

Genaue Daten fiir Brennstoff, Brutstoff und der fertigen Brennstdbe sind im
Bericht KFK-1377 fiir alle fiir das Experiment DFR=-350 gefertigten Stibe ent-
halten /1 7. Die hier y-spektrometrisch untersuchten 15 Stdbe sind in die-

sem Bericht unter folgender Bezeichnung zu finden:

G2, G4, G 6, G14, G 21, G 36, G 39, G L0,
G 41, G 43, G k9, G 50, G 56, G 5T, G 61

Bei den Stiben G 2, G 4, G 6, G 14 und G 21 wurde als Hiillmaterial Edelstahl
mit der Werkstoff-Nr. 1.4988, bei den restlichen 1.4961 verwendet.

Abb. 1 gibt den Aufbau Ges Brennstabes gzusammen mit den wichtigsten Spezi-
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Hille w
benen Bremnnstoffsiulenlinge von 290 mm kamen dabei auf jeden Stab zwischen

57 und 59 Brennstofftabletten.

3. Bestrahlunzgsdaten

Die 77 Stébe wurden zu einem rhombischen Biindel zusammengesetzt, in dem die
Stibe der einzelnen Hersteller gleichwertig verteilt waren. Dabel ging man
davon aus, daB die an der AuBenseite sitzenden Stébe ungleichméfig gekiihlt
wurden und somit einen geringeren Wert hatten als die Stébe in zentralen
Positionen. Abb. 2 zeigt die Aufteilung in die einzelnen Biindelpositionen.
Die Innenzone ist hier durch eine Umrahmung angedeutet. Sie umfaBt 47 Stébe.

Das Biindel wurde in der Zeit vom 26.1.1969 bis zum 20.4.1970 in vier Reak=-
torzyklen (Run 62 bis Run 65) im Dounreay Fast Reactor bestrahlt. Es erreich-
te dabei einen Abbrand von maximal 5,65 % FIMA. Die Leistungsverteilung ent-
lang der Stabachse ist flir die wichtigsten Zeitpunkte in Abb. 3 wiedergege-

ben. Der Kiihlmittelstrom flieBt von oben nach unten.



-5 290 S| et 100 —— ] ot @8
L |} . !
LN | UNNNNNNNZ === e AVAVIIAVAVAVAVAN, 7
| 1 ]
Isolier Brennstoff Brutstoff Spaltgasraum
tabl.
Brennstoff Brutstoff Hille
Tabletten, maBgesintert UO, -Tabletten, geschliffen Material : Edelstahl 1.4988
mit 3°% Stirnmulde
! ' Tablettendichte : 95% th.D und 1.4961
20°% PuO, 80°6 U0y .
' Tablettendurchmesser : 5.1 mm
Stochiometrie O/ = 2.00 AuBendurchmesser : 6.00 mm
Tablettendurchmesser : 5.1mm Innendurchmesser : 5.24mm
Tablettendichte : 89 ° th.D. Min. Wandstdrke 0.34mm
Nomin. Schmierdichte : 80°% th.D.
GfK Karlsruhe DFR- 350
o . Abb. 1
IMF Spezifikationen der Brennstabe




GfK - Stabe mit Hull-
material- Ny, 1. 4988

G cé@
/ @@

@ CEA - 38 Stdbe
-~ i

GfK Karlsruhe

DFR -350

IMF

77 - Stab- Bundel

|Abb. 2 |



480 100%
- B - ‘ _L-—""'"'"\ ]
Suio | o . .
z | < I——Run 62 Anf. _
\ 100 | . ._J-Run 62 Ende |
| *~Run 63 Ende
i I}Run 64 Ende | |
360 -Run 65 Ende
340 | / 1
300 Flux Core 1
Center - Center |
Line Line
vy
(I Brennstoffsdule 4
1 i 1 ! 1 i 1 | 1
-25 -20 -15 -0 -5 0 +5 +10
GfK Karlsruhe DFR-350 Abb. 3
IMF Axiale Leistungsverteilung




-6

Die Kiihlmitteltemperaturen wurden vom gesamten Bilindel am Eintritt (oben) und

Austritt (unten) durch Thermoelemente kontrolliert. Dariliberhinaus wurde auf-

grund der unterschiedlichen Stababstinde die Austrittstemperatur fir jeden

Kiihlkanal gesondert berechnet. Abb. 4 zeigt diese errechﬁeten Temperaturen.

Die Stdbe befinden sich jeweils auf den Schnittpunkten der Linien. Das Xiihl=

mittel tritt mit 230°C in das Biindel ein.

Weitere Bestrahlungsdaten sind im Bericht KFK=-1377 enthalten [ 1 7.

L, MeRtechnik und Auswertung

4.1 MeBRapparatur

Abb. 5 zeigt die MeBanordnung. Die zu untersuchenden Brennelemente wur-
den in waagerechter Lage in mdglichst kleinem Abstand an einem 700 mm
langen Stahlkollimator mit einer 0,5 mm x 20 mm Spaltblende vorbeige-
fihrt.

Die Brennstibe wurden wihrend der Messung um ihre Achse gedreht, um eine
mdgliche Unsymmetrie der radialen y=Abstrahlung = durch Eigenabsorption

des Brennstoffes - auszugleichen.

Der Vorschub der Brennstibe erfolgte mit einer Geschwindigkeit von

2,5 mm/min.

Zur Messungrder durch den Kollimator ausgeblendeten Y—Strahlung wurde
ein y-Detektor mit einem Halbleiterkristall (GeLi) von 27 em> Inhalt
verwendet. Dem Detektor wurde fiir die Aufnahme der y=-Spektren ein Multi-
kanalimpulsanalysator mit 400 Kan#len der Fa. Frieseke und Hoepfner vom
Typ 402 A/B nachgeschaltet. Fiir die Aufnahme der y~Profile diente ein

Finkanaldiskriminator mit Ratemeter.

MeBtechnik

Die Messung an den Priiflingen begann mit der Aufnalme eines y-Spekirums
tel

m Bereich der Brennstoffsiule. Unmittelbar danach erfolgte die Eichung

o

der Energieskala mit den langlebigen Nukliden Co=60 und Cs=137 als Eich-

préparate.
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Nach einer kurzen Betrachtung des Spektrums wurde entschieden, welche
Energiebereiche abgetastet werden sollten. Danach wurden entsprechend
den im y-Spektrum sichtbaren Radionukliden spezielle y-Profile fiir
einzelne Spaltnuklide gemessen. In den hier vorliegenden Untersuchungen
wurde dies fiir die y-Linien von Zr/Nb-95, Ru/Rh-106 und Cs/Ba-137 durch-
gefiihrt. Unabhingig davon wurde ein integrales y-Profil im Bereich von
400 bis 1700 keV aufgenommen. UnregelmdBigkeiten im integralen y-Profil
(Aktivitdtsspitzen, starke Einbriiche u.d.,) wurden durch Aufnahme von
speziellen y-Spektren analysiert.,

Auswertung

In den aufgenommeﬁen y-Spektren wurde mit Hilfe von Eichprédparaten eine
Energie-Eichkurve festgelegt. Davon ausgehend wurde die y-Energle aller
stark hervortretenden Aktivitdtsspitzen iiber 400 keV bestimmt. Eine Zu-
ordnung zu den emittierenden Nukliden war bis auf wenige Ausnahmen ohne
Schwierigkeiten moglich.,

Zur quantitativen Bestimmung der einzelnen Nuklide wurden die Jjeweils

groBten Aktivitdtsspitzen herangezogen. Es waren dies folgende y-Liniens

Zr/Nb-95 756/765 keV
Ru/Rh-106 513 keV
Cs/Ba-134 605 keV
Cs/Ba-137 662 kev
Ce/Pr-144 1487 kev

Die Flidchen der Aktivitdtsspitzen wurden integriert und der Untergrund,
hervorgerufen vor allem durch die Compton-Strahlung hoherenergetischer
y-Strahlen, subtrahiert. Auf diese Art wurde eine relative Aktivitdt

‘ bestimmt, die innerhalb eines Stabes und dariiber hinaus in der ganzen

Stabgruppe vergleichend verwendet werden konnte. Bei Nukliden mit
starker Wanderung konnte entlang der Stabldnge keine Position als unge-
stort und damit als Bezugsgraﬁe angesehen werden, so dafBl die Frage, ob
eine An- oder Abréicherung im y-Spektrum ersichtlich sel, nur bel star-
ken Aktivitdtsunterschieden beantwortet werden konnte. Allerdings waren
die hier betrachteten Aktivitdtsunterschiede meist so erheblich, daB

sie milhelos als wanderungsbedingt erkennbar waren.
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5. y-Spektren

Die y-Spektren wurden in der Zeit zwischen dem 24.5.1971 und 15.7.1971 auf-
genommen. Damit liegen mehr als 13 Monate zwischen Bestrahlungsende und
MeBzeit. Radionuklide mit kurzen Halbwertszeiten konnten daher nicht mehr
beobachtet werden. Ein typisches y-Spektrum aus dem Bereich der Brennstoff-
sdule zeigt Abb. 6. In ihm sind folgende Spaltnuklide gut identifizierbar:+)

Zr/Nb-95 mit den y-Energien 722 keV und 765 keV.
Die 754 keV-Linie wird nicht mehr aufgeldst.

Ru/Rh-106 mit den y-Energien 513 keV, 624 keV, 1050 keV und
1130 keV.

Cs/Ba-137 mit der y-Energie 662 keV.

Ce/Pr-144 mit den y-Energien 134 keV, 697 keV und 1487 kev.
Die 2186 keV-Linie liegt auBerhalb des MeBbereiches.

Schwach erkennbar ist das Nuklid Cs-134 mit den y-Energien von
605 keV und 796/802 keV.

Daneben sind die y-Linien von Co-60 und Mn-54 zu sehen, die vom Hiillmaterial

Das Hohenverhiltnis der Aktivitdtsspitzen gibt ungefzhr das Aktivitdisver-
haltnis wieder, wie es ohne wesentliche Wanderung einiger Radionuklide im

Bereich der Brennstoffsidule vorliegt.

Bei Spaltedsium-Anreicherungen im Bereich der Bremstoffszule ist die v-Linie
des Cs/Ba-137 in ihrer Intensitit erheblich verstdrkt (Abb. 7). Die Cs/Ba-134-
Aktivitit zeigt hingegen nur eine kleine Erhthung. Jedoch findet sich dieses
Nuklidpaar besonders stark in den am oberen Ende der Bremnstoffsidule einge-
setzten Radon-Monitoren, die als Filter fiir das in den Spaltgasraum einge-
tretene Gas wirken (Abb. 8). Das aus dem Bremnstoff freigesetzite Spaltgas
Xe-133 zerfallt auf seinem Weg zum Spaltgasraum in Cisium und wird als Cs-133
von den Asbeststopfen dés Radon-Monitor-Rohrchens aufgehalten. AnschlieBende
Neutronenaktivierung filhrt zum Cs/Ba-134.

+) Die genauen Werte fur die Energlen der emittierten y-Quanten sind der
"Table of Isotopes" entnommen 1_2_/ Geringe Abweichungen von diesen
Werten, wie sile in einigen Tabellen dieser Arbeit vorkommen, sind da-

»nni11f rns'n'nn'l)nxrp‘nh'na'n Aa R am Anfaney Aar An g-‘-trea Ada vw.Fnarn 18
Ul 4l Azuivnren, GQas am J'LLL.L“.L% aer Aanadlyse Gle | fat =T 81524 64.611 au an=

deren Radionuklid-Tabellen [TEL/ entnommen wurden. Die Unterschiede
sind flr unsere Betrachtungen ochne Bedeutung.
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Dem y-Spektrum der Spaltnuklide bzw. ihrer Folgeprodukte liberlagert ist
Jewells das Spektrum der im Hiilllmaterial durch die Neutronenbestrahlung
gébildeten Radionuklide. Abb. 9 zeligt ein reines Hﬁllmaterialspektrum,
das vom Stab?Endstopfen aufgenommen wurde. Hier sind nur noch drei Radio-
nuklide sichtbar und zwar die durch n,p-Prozesse aus Eisen und Nickel ge-
bildeten Nuklide Mn-5%, Co-58 und Co-60. Alle anderen Radionuklide ein-

schlieBlich des Cr-51 sind inzwischen zerfallen.

6. Axiale Verteilung von Zr/Nb-95

An den spektralanalytiSchén Positionen aller Brennstidbe wurde die Aktivitit
des Zr/Nb-95 an den Doppellinien 754/765 keV quantitativ bestimmt. Die ent-
sprechenden Analysenwerte sind .in den Tabellen 1 bis 15 +) sowie als Balken
in den Abbildungén 21 bis 35‘v) wiedergegeben. Ein Vergleich mit der Stab-
leistungskurve ergab, dafl nach Korrektur der MeBzeit imnerhalb der MeBge-

auigkeit kein nderung von Zr-95 oder Nb-85 beobachtet werden konnte.
Dieser Befund stimmt liberein mit der derzeitigen Vorstellung, daB das Zr-95
im Brennstoff gelost bleibt und damit nicht wandert. Die hin und wieder ge-
machten Beobachtungen, dafB daS*Nb-95 eine Tendenz zur Wanderung hat, konnten
hier nicht bestitigt werden, da das beim Stabbetrieb vorhandene Nb-95 in-
zwischenlingst zerfallen war und nur noch das nach der Bestrahlung aus dem

Zr-95 nachgebildete Nb-95 gemessen wurde.

7. Axiale Verteilung von Ce/Pr-1h

Wie beim Zr/Nb-95 wurde die Verteilung des Ce/Pr-14k fiir alle Stibe quanti-
tativ bestimmt. Die Analysenwerte finden sich in den Tabellen 1 bis 15 +)
sowle als Balkendliagramme in den Abb. 21 bis 35 ). Zusdtzlich wurden die
Aktivitdten aller Stdbe in einem Diagramm gegen die Stabachse aufgetragen
(Abb. 10). Bereits ohne Korrektur fir eine einheitliche MeBzeit ist erkenn-
bar, daB Cer-Verlagerungen nicht stattgefunden haben. Diese Aussage steht
im Einklang mit dem deréeitigen Bild vom Wanderungsverhalten des Spalt-Cers.

*) Anhang T
+) Anhang II
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8. Axiale Verteilung von Ru/Rh-106

Spalt-Ruthenium findet sich in oxidischen Brennstoffen bei hoéherem Abbrand
gewShnlich in Form von kleinen kugeligen Einschliissen in der Oxidmatrix und
zwar zusammen mit anderen Spalt-Elementen wie Mo, Tc, Pd und Rh. Haufig werden
‘auch groBe Metallreguli im Zentralkanal beobachtet., Insbesondere bei Hiill-
rohrschédden wurden groBe Reguli gefunden, die mitunter den gesamten Zentral-
kanal iber mehrere Zentimeter Linge ausfiillten. Die Ansammlung von Ru inner-
halb der Bremnstoffsdule gilt allgemein als Hinweis auf ein anomales Verhal-
ten des Brennstabes. Mitunter wird als Ursache fiir die Ru-Ansammlung einfach
eine erhthte Bremnstofftemperatur angenommen, wobei allerdings nicht genau

definiert ist was erhtht hier bedeutet.

Aus diesem Grunde und well auBerdem das Spalt-Ruthenium auch nach langeren
Abklingzeiten noch gut meBbar war, wurde an den StHben die Ru-Verteilung
bestimmt, Die Aufnahme eines Ru-106-Profils iiber die y-Linie mit der hichsten
Intensitdt (513 keV) reagiert jedoch empfindlich auf ebenfalls vorhandene
CS-lBY—Anreicherungen, die Ru-106 im Profil vortduschen. Abb. 11 zeigt ein
Ru-Profil in dem die punktierten AktivitétsSpitzen am oberen Brennstoff-
sdulenende aufgrund einer y-spektrometrischen Punktanalyse eindeutig als
Cs-Anreicherung entlarvt werden konnte. Andererseits blieb eine echte Ru-106-
Anreicherung am untéren Szaulenende unentdeckt. Zuweilen ist es mbglich, schon
aus der Form einer Aktivitatsspitze auf eine echte Ru-Anreicherung oder eine
vorgetduschte zu schlieBen, da echte Ru-Anrelcherungen meist sehr steile
_Spitzen bilden (Abb. 12). Beil starken allgemeinen Spaltproduktverlagerungen
ist es In Jedem Fall sinnvoll, die Ru-Ansammlungen durch y-spektrometrische
Punktanalysen zu ermitteln'bzw. nachzuwelsen,
In Abb, 13 sind die auf diese Art bestimmten Ru/Rh-106-Aktivitdten fir alle
15 Stdbe gegen die Stabachse aufgetragen. Im Bereich der Bremnstoffsidulen-
mitte ragen deutlich zwei Stibe (G 2 und G 14) mit je einer Spitze iber das
allgemeine Niveau hinaus., Beide St#be haben im Bremnstoffblindel an der AuSlen-
seite in einer Eckposition gestanden .Sie sind von diesem Gesichtspunkt her
als anomal fiir das Blindel anzusehen. Plir eine erhdhte Brennstofftemperatur

liegen aus anderen Untersuchungen allerdings keine Hinwelse vor.

1A
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e x 3 3 =y J
In zwel weiteren Stdben (G 40 wn 49

I
I T
teren Sdulenende. Da die Stdbe der Bindel-Mittelzone entstammen und somit

hinsichtlich der Kiihlbedingungen dem Gros der restlichen Stdbe gleichzu-
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setzen sind, ist eine Ursache fiir die Ru-Ansammlungen nicht ohne welteres
erkennbar. Immerhin besitzen aber beide Stibe ilberdurchschnittlich groBe
Zentralkanile, was noch als erhdhte Brennstofftemperatur gedeutet werden

konnte.

Die hier beobachteten Ru-Ansammlungen sind sowohl hinsichtlich ihrer Anzahl
als auch der Grofe der Ansammlungen nicht so herausragend, da8 sie ein bevor-

stehendes Stabversagen signalisieren konnten.

9. Axiale Verteilung von Cs/Ba-137 und Cs/Ba-15L

Aus der y-spektrometrischen Analyse ergibt sich, daB starke Anreicherungen
von Cs-134 und Cs-137 sowohl innerhalb als auch auBerhalb der Brennstoff-
sdule aufgetreten sind (Abb. 21 bis'}5). Innerhalb der Brennstoffsdule war
bei einigen Brennstdben eine Anreicherung von Cs-134 und Cs-137 im oberen
Bereich der Brennstoffsdule (kaltes Ende) festzustellen, wihrend bei den
anderen Brennstdben starke Anreicherungen im unteren Bereich (heiBes Ende)
der Brennstoffsdule zu finden waren. Diese zwel typischen Formen der Cs~

Anreicherung sind in Abb. 1% zu sehen.

AuBlerhalb der Brennstoffsiule waren Cs-134 und Cs-137 zwischen der Isolier-
tablette und dem unteren Endstopfen stark angereichert. Weitere Cs-Anreiche-
rungen fanden sich am Radon-Monitor. Allerdings handelt es sich hier um rei-
nes Cs-134, das vermutlich als Xe-133 gewandert und spiater durch B-Zerfall

in CHsium ibergegangen ist Zf§;7. Da das Cs-134 nicht direkt bei der Spaltung
entsteht, sondern langerlebige, gasftrmige Vorliufer hat, wurde bei dem Ver-

such, die Cs-Wanderung innerhalb der Brennstoffsdule zu erklidren, nur die

Die Tatsache, dafl die Brennstibe, bedingt durch ihre Position, im Bilindel
(innere bzw. duBere Brennstibe) unterschiedlichen axlalen Temperaturgra-
dienten zwischen Ein- und Austritt des Kihlmittels ausgesetzt sind, lieB
vermuten, dafl ein Zusammenhang zwischem dem Temperaturgradienten und dem
Ort der maximalen Cs-Anréicherung besteht. Deshalb wurden die maximale,
die mittlere und die minimale Aufheizspanne (Differenz zwischen der Kiihl-
mittelaustritts- und Eintrittstemperatur) der verschiedenen Brennstibe
iiber die Lage der Brennstidbe in Dlagrammen aufgetragen (Abb. 15, 16, 17).
Diese drel Abbildungen zeigen, daB innerhalb der Brennstoff'sdule bei allen
inneren Brennstiben eine starke Anreicherung von Cs-137 im oberen Bereich
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der Bremnstoffsiule vorliegt, wihrend dagegen die HuBeren Brenns tibe bis
auf zwei Ausnahmen (G4 und G36) starke Cs-137-Anreicherungen im unteren
Bereich der Brennstoffsdule besitzen. Ferner zeigen die Abb. 15 und 16,
daB es keine Temperaturgrenze gibt, oberhalb der die Brennstibe unabhingig
von ihrer Lage im Bilindel ein einheitliches Verhalten bezliglich der Cs-137-
Anreicherung im oberen bzw. unteren Bereich der Brennstoffszdule besitzen.
Es scheint also, daB die maximale und die mittlere Aufheizspanne keinen
Einfluf auf die Cs-137-Wanderung haben. Dagegen zeigt die Abb. 17, da8
sowohl die inneren als auch die beiden &duBeren Brennstidbe G4 und 636, die
ihre maximale Cs-137-Anreicherung im oberen Bereich der Bremnnstoffsdule
haben, eine Temperaturdifferehz zwischen der minimalen Kihlmittelaustritts-
und Eintrittstemperatur (minim. AufheiZSpanne) hther als 27000 aufwelsen
und somit einen groferen axialen Temperaturgradienten zwischen Eintritt
(230°C) und Austritt des Kihlmittels haben als die Ubrigen &uBeren Brenn-

stdbe mit einer Temperaturdifferenz niedriger als 27000.

Daraus schlieBen wir, daB die unterschiedlichen axialen Temperaturgradienten
zwischen Ein-~ und Austritt des Kihlmittels bel den verschiedenen Brennstdben
eine Ursache fiir die Cs-137-Anreicherung im oberen bzw. unteren Bereich der
Bremmstoffsdule sind; und zwar bei den Brennstiben mit einem grofleren axialen
Temperaturgradienten, das ist hier der Fall.Bei den inneren Brennstiben und
den beiden duBeren G4 und G36, wanderte das Cs-137 zu der kidlteren Zone
{cberer Bereich der Brennstoffsiule) und kondensierte dort, wihrend dagegen
bei den Brennstében mit einem'kleineren axialen Temperaturgradienten das
Cs-137 in der Brennstoffsdule zundchst gleichméBig vérteilt blieb und dann
durch Wechselwirkung mit der Hille am heiBen Ende angereichert wurde. Uber
die Form in der das Spaltcdsium im Brennstoff des Blindels zumindest an den
heiBen Anreicherungs-Orten vorliegt, 188t sich sagen, dal es wahrscheinlich
in gebundener Form vorhanden ist, z.B. als Chromat (CsXCryOZ), da sowohl

das Sauerstoffangebot als auch die Temperatur geniigend hoch sind (0/M = 2,03
mittl. Abbrand ca. 5,15 At.—%) und damit die\Voraussetzungen fir eine Reak-
tion mit der Hille gegeben sind.

10. Experiment zur Wanderung des Spaltcisiums

Un zu zeigen,daB die Cdsium-Verteilung im Bremnstab, die mit Hilfe der y-
spektrometrischen Analyse ermittelt wurde , mit der Verteilung unmittelbar
nach dem Abschalten des Reaktors lbereinstimmte, wurden die Brennstdbe G49

‘und G50, die eine starke Cdsium-Anreicherung im oberen Berelch der Brenn-



-27-

stoffsdule zeigten, in einem Quarzrohrofen (Abb. 18) acht bzw. drei Stunden
lang im Hochvakuum (€ 107"

wobei die hSchste Temperatur annihernd der maximalen Hiillwandtemperatur

Torr) in einem Temperaturgradienten gegliht,

entsprach. Dabei wurde bei dem Brennstab G49 ein Temperaturgradient derart
eingestellt, daf die Cs-Anreicherung bel einer Temperatur von 6OOOC lag,
wihrend das untere Stabende eine Temperatur von BOOOC aufwies. Beim Stab
G50 wurde die Cs-Anreicherung auf 64000 aufgeheizt, die Temperatur der
Stabenden betrug 430 bzw. BOOOC. Eine schematische Darstellung der Tempe-
raturgradienten ist in Abb. 19 zu sehen. Die Temperaturmessung erfolgte
mittels Ni/CrNi—Thermoeleménten, die am Quarzronr an den Jeweiligen MeSB-
stellen angebracht waren. Nach einer Glihzeit von acht bzw. drei Stunden
wurden die Brennstdbe in eihem Zeitraum von ca. vier Stunden abgekiihlt.
Die anschlieBende y-spektrometrische Aufnahme der Cs-Profile zeigte, daf
die Cs-Verteilung sowohl im Bremnstab G49 als auch in G50 nach dem Glilhen
sich durch die thermische Behandlung nicht veridndert hatte (s. Abb. 20).

Dieses Versuchsergebnis zeigt, daB die Cs-Anreicherungen sich nach der Be-
strahlung nicht mehr leicht verschieben kdnnen, sei es durch einen zufdl-
ligen Temperaturgradienten beli der Nachuntersuchung oder auch durch die
iiblichen Manipulationen in den HeifBen Zellen. Damit bestért kein Zweifel,
dall die untersuchte Cs-Verteilung der Situation im Stab in der letzten

Phase der Bestrahlung entspricht.

1l. Schlufifolgerungen

Aus den Ergebnissen der y-Spektrometrischen Analyse und des Glﬁh¥Versuches

sind folgende SchlufBfolgerungen zu ziehen:

- Die Casium-~Verteilung, wie sie in der Nachuntersuchung vorgefunden
wird, entspricht der Verteilung wihrend der letzten Bestrahlungs-
phase. Temperaturschwankungen und Manipulationen wdhrend der Nach-

untersuchung beeinflussen die Verteilung nicht.

- Bei den 15 Stdben kann zwischen zwel unterschiedlichen Verteilungs-
typen fiir das Cs-137 unterschieden werden. In einem Fall ist das
Cs-137 im oberen Bereich der Brennstoffsidule (Kihlmitteleintritt),
im anderen Fall im unteren Bereich (Kithlmittelaustritt) bevorzugt

angereichert.
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Aufheizspannen von mehr als 27000 im Kihlmittel veranlassen das Spalt-
cdsium, sich bevorzugt am kalten Ende anzusammeln. Vermutlich ist eine

Destillation hier der Wanderungsmechanismus.

3ind die Aufheizspannen kleiner als 270 C, so sammelt sich das Spalt-
c8sium bevorzught am heliflen Stabende an. Es wird offenbar nicht schnell
genug wegtransportiert und reagiert dann mit dem Hullrohr wodurch es

zu der Ansammlung am heiBen Ende kommt.

Bei den Spaltnukliden Ce/Pr-144 und Zr/Nb-95 ist eine Wanderung nicht
zZu beobachten. Beim Ru/Rh-106 ergeben sich nur selten und dann auch

nur geringfligige Anreicherungen.

Die experimentellen Arbeiten zur y-Spektrometrie und der Gliihversuch wurden

von der Abtelilung Reaktdfbetrieb/HeiBe Zellen unter der Leitung von Herrn
M. Scheeder und Herrn H. Enderlein durchgefiihrt. Ihnen sowie der HeiBen-

Zellen-Mannschaft, insbesondere den HerrenB. Schweigel und H. Spidte sel
hier gedankt. \
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Aktivititen verschiedener
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Relative Aktivitaten verschiedener Spaltnuklide

- Tabelle 1

. [lmp/

DFR=- 35 Stab G 2

20 min.]
- Nuklid zr/Nb? Ru'0® cs' > cs' 37 Cespr44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV €05 KeV 662 KeV 1487 KeV
c
o A [3.300 8. 500 9.000 206.000 |40
+ B 51.700 i 55 .600 2.loo 63.700 500
2 i c 53.600 33,600 3.100 59.600 530
o D 53. 400 3. 700 2.300 53.700 530
E 51.500 34 . 500 5.400 to3.600 480

Bemerkungen

Position

Brennstoffsaule,
Brehnsfoffséu!e,
Brennstoffsdule,
Brennstoffséule,

Brennstoffssule,

nteres Ende

u
S
mittierer Bereich
m

ttlerer Bereich

oberes Ende

tirnseite z. lsoliertabl,
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Tabelle 2

Relative Aktivifaten verschiedener Spaltnuklide

[Imp;/Zo min.]
Nuk! id Zr/Nb2? Ru'©0 L L cespr'44
y—Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
. : ) ] ) )
c B 4.200 3. 700 3000 105.000 80
° c 42.300 33,000 | .400 43,700 400
- D 56. 400 34,800 2.000 36.600 640
2 E 56.500 36|. 300 5.400 lo7.000 5§o
* F 48.000 29|, 000 9.600 127..000 450
G 3.800 4., 500 ‘900 9,200 45

Bemerkungen

Position

Nicht bestimmbar

Endstopfen unten

Isol. Tab. Stirnseit

Brennstoffsdule,
Brennstoffsdule,
Brennstoffséduie,

Brennstoffsdule,

Brutstoffsaule

unterer Bereich

mittierer Bereich

oberer Bereich

obeLes Ende

e z, unt., Endstopfen
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Tabelle 3
" Relative Aktivitdten verschiedener Spaltnuklide
‘_['mp°/20 min.]
Nukl id zr/No%? Ru'0® cs' 24 cs'?’ ce/pr!44
vy-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A - e - - -
c B 58.000 29.200 | .400 40,000 450
0
- C 82,200 37,900 2.400 33,200 570
+ » ' ‘
- D 71 .800 37|, 000 5.700 | 24,000 630
0 o . ,
© E - | 3. 400 15,200 388.000 -
a
F 4.309 4,700 250 3.400 50
Bemerkungen - Nicht bestimmbar
Position - A Endstopfen unten
" B Brennstoffsdule, unteres Ende
" C Brennstoffsadule, mittierer Bereich
" D Brennstoffsdule, oberer Bereich ‘
" E Brennstoffsédule, Stirpseite zur Brutstoffsaule
" F Brutstoffssule |
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Tabelle 4

Relative Aktivitdten verschiedener Spaltnuklide

[Imp'/Zo min.]
Nukl id ©ze/N?? Ry ' 90 cs! 34 cs' 27 ce/pr!44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV {487 KeV
A 5.%00 4|, 000 6.500 182.300 -
c B 29.lo0 |3.400 7 .500 21 .oco0 235
o
- C 8o. 300 36, 300 2.800 43,100 680
- .
— D 83.000 69|. 000 2.700 454200 640
[72]
o) E 82.800 39 600 4.000 ' 76.200 665
0.
F - - 26.200 330 -
G - : - 2.600 ~ -
Bemerkungen - Nicht bestimmbar

~ Position Isol. Tabl. Stirnseite zum unt. Endstopfen

Brennstoffsdule, Stirnseite z. Isoliertablette

Brennstoffsdule, mittierer Bereich '
Brennstoffsdule, mittlerer Bereich

Brennstof fsdule, oberer| Bereich

Radon-Monitor

O Mmoo @ >

oberer Endstopfen




Felative Ak

DFR - 35 Stab G 21
Tabelle 5

tivitdten verschiedener Spaltnuklide

Brennstoffsdule,
Brennstoffsaule,
Brennstoffsdule,
Brennstoffsiule,

Brennstoffsédule,

unte
mitt
mitt
ober
Stin

rer Bereich
ferer Bereich
lerer Bereich
er Bereich

nseite zur Brutstoffséule

['mp'/Zo min.]
Nuk! id Zr/Mp”> Ru' 0 cs' 4 cs' >’ Ce/pr' 44
Y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A 2.300 Z.900 I .500 30.000 30
o l
o B 42 .000 32.000 3.900 78.000 460
+ Cc 46.000 34.800‘ 2.400 42.500 550
n D 49, 300 4o0.400 4,500 88.600 570
o .
a E 48,300 35.500 5.200 98.000 530
F 20.300 15.000 17.000 227 .300 265
Bemerkungen
Position Isol. Tabl. Stirnseite z. unt. Endstopfen




Relative Akti

Tabe!lle

6

F R - 35 Stab G 36

Qiféfen verschiedener Spaltnuklide

Limpe/ 6 mind
Nuk! 1d zr/Nb?? Ru'©® cs' 24 cs'37 Ce/pr' 44
vy-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A B.foo 3.800 5.450 1t .700 85
c B 46. 100 29.200 3000 65.800 470
2 C 57. 500 35. 100 2. 100 40. 500 495
: D 57. 500 34,800 5.(00 09,000 570
g E - 9.000 13.300 281 .000 150
a.
F - - - - -

Bemerkungen

Position

m m O O @ >

Nicht bestimmbar

Isol. Tabl. Stirnseit
Brennstoffsdule, unte
Brennstoffsdule, mitt
Brennstoffsdule, ober
Brennstoffséule, Stir

Zwisechenstopfen

rer Bereich
lerer Bereich

er Bereich

e zum unt. Endstopfen

nseite zur Brutstoffsdule




DFR- 35 Stab G 39

© Tabelle 7T

Relative Aktivitaten verschiedener Spaltnuklide

Brennstoffséule, unterer Bereich

Brennstoffsdule, mitt!
Brennstoffsédule, obere

Radon-~Monitor

erer Bereich

s Ende

[!mp./ZO min.]
Nukl id zr/Nb?? Ry '8 cs!? cs'?’ cespr!44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
- ; _
o] A 6. 300 4.400 6.400 54, 500 -
j; B -43,600 4 26.000 } .800 43.000" 400
‘; C 56. 100 33,200 2.500 45, 100 550
(i D 50.400 30,000 | 4.350 123,900 6lo
- E - - 24 .600 - -
Bemerkungen - Nicht bestimmbar
Posffion Isol, Tabl., Stirnseite zum unt. Endstopfen




|
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Tabelle 8
Relative Aktivitdten verschiedener Spaltnuklide
imp-/ 20 min.?
Nukl id Zr/Np93 Rulo6 Cs'34 cs!37 Ce/Pr144
vy-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A 59,100 ‘ 55.700 3.100 78.100 620
B 67.400 ©41.200 3.400 61,700 430
c C 73.400 35.400 3.400 59,900 540
o
— D 80.600 38,900 . 6,200 122.500 620
E-
— E 73.500 41,900 4,000 74,700 510
0
o F 46,200 19.700 17.600 236.000 340
o
G - - 250 - -
H - - 21.000 - -
|
Bemerkungen: - Nicht bestimmbar | Position Brennstoffs8ule, oberer Bereich
Position A Brennstoffsdule, unteres Ende " Brennstoffsdule, Stirnseite zur
" B Brennstoffsdule, uﬁ*erer Bereich Brutstoffsdule
1"
" C Brennstoffsdule, mittl. Bereich : Spaltgasraum
" D Brennstoffsdule, oberer Bereich " Radon-Monitor




DFR =~ 35 Stab G 4!
Tabelle 9
Relative Aktivitdten verschiedener Spaltnuk!ide
‘, . [Fmp'/eo min.]

Nuklid Zr/Nb?? Ru'©® cs' 24 cs!'3’ Ce/pri44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV

A - 3.300 I't.200 302 .000 50

. g B 4,700 32.400 2.650 47.700 430

: C 58. 700 34, 200 4.l00 92.500 560

'; D 64.600 37.900 2.000 40.800 "~ 650

[i E 63.700 36.300 4.300 ~ lo4.8o0 490

F 50 .600 30.400 5.500 169.600 480

Bemerkungen:

Position

m m O O w >

Nicht bestimmbar

lsoliertabl,, Stirn
Brennstoffsdule, un
Brennstoffsaule, un
Brennstoffsdule, mi
Brennstoffsdule, ob

Brennstof fsdule, ob

|
|
eres Ende

terer Berei

terer Berei

seite z. unt. Endstopfen

ch
ch .

ttlerer Bereich

erer Bereich




Retative A%fivi+é+en verschiedener Spaltnuklide

DFR=- 3%

Tabel le

Stab. G 43

10

2B

Radon-Monitor

Limp/, min]\
Nukid Zr/Np?> Ru'00 cs'34 cs' 2’ Ce/pr 44
vy-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A 54. 100 30.300 { .900 40,100 420
c B 55,800 27.300 2.200 39,800 460
|
|
- o 72.800 38.800 2.500 42.000 600
+ |
|
- D 65.700 35.700 4,500 85.000 510
w
© 2A - - 26.700 660 -
a.
2B - - 8.400 330 -
Bemerkungen - Nicht bestimmbar %
Position A Brennstoffsdule, unteres Ende
" B Brennstoffsiule, unterer Bereich
" C Brennstoffsdule, mittierer Bereich
" D Brennstoffsdule, oberer Bereich
" 2A  Radon-Monitor ‘
|




D FR=- 3% Stab G 49

m O O w >

Brennstoffsdule, unt

Brennstoffsdule, mit

Brennstoffsdule, obe

Brennstoffsdule, Sti

eres Ende
tlerer Bereich
rer Bereich

nseite zur Brutstoffsdule

Tabelle 11
Relative Aktivitédten verschiedener Spaltnuklide
[Imp’/Zo min.]
Nukl T d Zr/Nb Ru '8 cs' o4 cs'?’ cespr! 44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A 2.95%0 3,700 l:. 700 33.400 60
<
° B 39.600 42 . 600 2. 500 49, 400 520
+ C 47,550 53,700 2.800 51.800 545
0 D 49,200 B4 . 600 5. 200 96.000 450
o)
e E 21.300 24,300 | 2.600 217.000 265
Bemerkungen
Pos.ition Isol, Tabl. Stirnseite u. unt. Endstopfen




DIF R - 35 Stab G 50
Tabelle 12
Relative Aktiviitdten verschiedener Spaltnuklide
Limp-/ o5 min.d
Nukl id 7r/Nb?? Rul 8 cs' 24 cs' >’ Cespr'44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A 57.600 28./lco 2.750 55.000 540
c
o B 70.300 37.400 2.400 46.900 630
— \
+ c 65. 400 36.600 6.400 139.000 555
n D 70.700 37.?00 5.l00 89.600 560
o |
a E 5.200 5.%00 4.3%00 98. 800 40
2A - - 22.500 575 -
2B - - 9. 500 495 -

Bemerkungen:

Position

m O O w >

2A
2B

Nicht bestimmbar

Brennstoffséule,
Brennstoffséule,
Brennstoffséule,
Brennstoffsdule,
Brutstoffsdule

Radon-Monitor

Radon-Monitor

unterer Bereich

\
m

operer Bereich

oberes Ende

ittierer Bereich
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M m O O w >

Isol. Tabl.

Brennstoffsiule,
‘Brennstoffsaule,
Brennstoffsdule,

Brennstoffséule,

unter
mitt
obere

obere

er Bereich
erer Bereich
r Bereich

s Ende

Tabelle 13
Relative Aktivitéten verschiedener Spaltnuklide
L'mp'/Zo min.]
Nuk ! id Zr/Np?? Ru' 8 cs' > cs' cespr' 44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A - 4,000 7.900 279.000 4o
« !
0 B 4,400 4,300 2.100 65.900 75
+ C 49. 300 3).400 2.400 47.000 545
» D 63.700 35. 100 I .600 41.300 560
o)
o E 58.600 32 .000 6.800 133,000 580
F 57.750 33,300 6.900 137.800 510
Bemerkungen - Nicht bestimmbar
Position Isol. Tabt. Stirnseite z. Endstopfen
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m O O o >

Brennstoffsaule,
Brennstoffsiule,
Brennstof fsdule,

Brennstoffsaule,

mitt!lerer Bereich

oberer Bereich

o&erer Bereich

Stirnseite zur Brutstoffsiule

Tabelle 14
Relative Aktivitédten verschiedener Spaltnukiide
[lmp'/Zo min..J
Nukl id Zr/Nb?? Ru'©® cs ' cs' 27 ce/pr! 4
vy-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
= A 36. 100 33.800 4,500 61.700 430
o ‘ .
- B 47 .800 34,800 2.400 49,600 470
+..
- C 47,200 36.100 1.900 3l .,600 550
[#4]
o D 5| .000 33,900 7.950 171.300 540
o
E 19,100 14.000 |3.800 [85. 500 190
Bemerkungen
Position Brennstoffsdule, unteres Ende




DFR - 3% Stab G 6|

m m O Q w >

Brennstoffsaule, unteres Ende

Brennstoffsdulie, mittlerer Bereich

Brennstoffsdule, mitt

lerer Bereich

Brennstoffsdule, oberes Ende

Radon-Monitor

Tabelle 15
Relative Aktivitdten verschiedener Spaltnuklide
[Imp/ZO min.,
Nuk! id Zr/Np2? IES cs! 24 cs' 27 cespr'44
y-Energie 756/765 KeV 512 KeV 605 KeV 662 KeV 1487 KeV
A 2.650 3,200 2.700 71 .000 30
]
c B 40.400 25,700 2.900 78.400 400
o
) C 47,200 38,000 2,000 34, o0 535
o
o D 52.600 34,700 2.300 41,500 525
o
n, E 51.400 34,300 5: 500 I lo.oo0 6lo
F - - 29.1o00 - -
Bemerkungen - Nicht bestimmbar
Position isol. Tabl., Stirnseite zum unt, Endstopfen
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