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Zusammenfassung

In der Kapselbestrahlungs-Versuchsgruppe FR 2-4a wurden kurze U0
2-15%

Pu02-Brennstäbe (Brennstofflänge 80 mm) mit einem Aussendurchmesser

von 7,4 mm bei mittleren Stableistungen von etwa 350-550 W/cm bis zu

Abbränden von 10-95 MWd/kg(U+Pu) bestrahlt.

Zur Ermittlung der Brennstofftemperaturvertei lung wurde eine thermische

Analyse durchgeführt, der die Annahme einer konstanten Wärmequelldichte

zugrunde lag. Zur Berücksichtigung der Brennstoffporosität wurde bis

zum Reaktorzyklus höchster Stableistung ein 1-Zonen-Model I verwendet,

anschi iessend ein 2-Zonen-Model I mit festen Radien für den Zentralkanal,

den Säulenkristal 1- und den Kornwachstumsbereich. Für den Wärmeübergang

zwischen Brennstoff und Hülle wurden Werte von 0,5 W/cm2• oC bzw. 1,0

W/cm2. oC ausgewählt. Die Brennstoffzentraltemperatur überschritt in

einigen Fällen den Schmelzpunkt. Im Bereich hohen Abbrandes ergab sich

wegen des begrenzten Neutronenflusses im FR 2 ein starkes Absinken der

Stableistung und der Zentraltemperatur.

Die erzeugten Spaltgasmengen wurden in drei Stufen als freies Spaltgas,

in grossen Blasen zurückgehaltenes Spaltgas sowie in kleinen Blasen und

im Kristal Igitter zurückgehaltenes Spaltgas gemessen. Das geschah durch

Anbohren der Brennstabhülle, durch Mahlen des Brennstoffes sowie durch

chemisches Auflösen des Brennstoffes. Dadurch ergaben sich zieml Ich zu­

verlässige Werte für die Spaltgasrückhaltung, die die Aufstel lung einer

Formel für die mittlere Spaltgasfreigabe aufgrund eines 3-Temperaturzonen­

Modelles gestatteten. Die Einzelmesswerte streuten jedoch über die voI-

le Breite des Literaturdatenbandes, so dass die Formel zwar zur Analyse

des Brennstabverhaltens brauchbar erscheint, aber nicht für die Brenn­

stabauslegung.

Die Untersuchung der Leervolumen-Vertei lung an Brennstabquerschnitten

erfolgte durch Ermittlung von Rissbreiten und Zentralkanaldurchmessern

sowie durch Vermessung der Porosität mit einem elektronischen Gefüge­

bi Id-Analysator. Es ergaben sich zieml ich grosse systematische Fehler,

die bei der übl ichen keramographischen Präparation der verwendeten

Schi iffproben schwer zu überwinden sind. Die Verfolgung der Rissbreiten­

änderung mit steigendem Abbrand sowie eine Porositätskorrektur mittels

der Leervolumen-Bi lanz I iess trotzdem einige qual itative und halb-



quantitative Schlüsse zu: Es ergibt sich ein systematischer Zusammenhang

zwischen Zentralkanalquerschnitt und maximaler Stableistung sowie ein

typischer Verlauf der Porosität über dem Brennstoffradius. Bei hoher

Stab leistung wird der Brennstoffdurchmesser schnel I (im Abbrandbereich

~ 10 MWd/kg) bis zum Kontakt mit der Hülle vergrössert, wahrscheinl ich

durch Spaltgasschwel lung der inneren, plastischen Brennstoffzone. Die

dabei in breiten Rissen der äusseren Brennstoffzone verbleibenden Leer­

volumenanteile werden erst bei Abbränden oberhalb 30 MWd/kg nachweisbar

für Brennstoffverlagerungen in Anspruch genommen. Die Porosität der äus­

seren Brennstoffzone wird unter Bestrahlung durch Brennstoffschwel len

oder Nachsintern vermindert. Bei einer Brennstoffsinterdichte von etwa

92% TD findet keine wesentl fche Nachsinterung statt. Die Ergebnisse an

84% TD Proben legen dagegen die Annahme einer beträchtlichen Nachsin­

terung nahe.

Die Zusammensetzung und die Verteilung der Spaltprodukt-Verbindungen so­

wie die Uran/Plutonium-Entmischung wurden durch Mikrosondenanalyse unter­

sucht. Im Brennstoff und im Spalt zwischen Brennstoff und Hülle konnte

eine grosse Zahl von meta I I ischen und oxid ischen Spaltproduktphasen auf­

gefunden werden, die tei Iweise auch Hüllmaterialkomponenten enthalten.

Metal I ische Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Ausscheidungen treten im gesamten Brennstoff

auf; dabei steigt das Mo/Ru-Verhältnis mit zunehmendem Abstand vom Zen­

tralkanal. Freies Te und Pd-haltige Phasen mit flüchtigen Spaltprodukten

oder Hüllmaterialkomponenten treten vorzugsweise in der äusseren, porö­

sen Brennstoffzone und Im Spalt auf. Die oxid Ischen Phasen bestehen

hauptsächl ich aus Ba-Cerat, -Ferrit, -Molybdat und -Zirkonat und werden

vorwiegend In der äusseren, porösen Zone, aber auch in anderen Bereichen

des Brennstoffs gefunden. Cs-Molybdat und -Chromat werden nur im Spalt

identifiziert. Die Oxidationsreaktion an der Hül I innenseite führt zu Cr­

Anreicherungen an den Korngrenzen oder an der Hülloberfläche, während

metal I ische Fe-NI-Antei le durch die Reaktionszone von der Hül ie getrennt

zurückbleiben.

Die radiale U/Pu-Entmischung des Brennstoffes im Temperaturgradienten

führiezu einer Pu-Anreicherung am Zentralkanal, die zwischen 23 und 26%

Pu02 lag (gegenüber ursprüngl ich 15%> und für den Brennstoff höherer

Sinterdichte niedriger war als für denjenigen niedriger Dichte. Bei

a-autoradiographischen Gefügeuntersuchungen wurden auch Pu-Anreiche-



rungen durch radiale Entmischung am Brennstoffrand und durch axiale Ent­

mischung im Zentral kanal gefunden. Sie werden in typischen Bi Idern ge­

zeigt.

Die Beurtei lung der chemischen Verträgl ichkeit zwischen dem U0
2-Pu0 2­

Brennstoff mit einem ursprüngl ichen OlM-Verhältnis von 1.98 ~ 0,015 und

der Hülle aus nichtrostendem austenitischen Cr-Ni-Stahl X8CrNiMoVNb16 13

(Werkstoff-Nr.4988) war schwierig wegen der schwankenden thermischen Be­

dingungen unter Bestrahlung. Anscheinend ergab sich immer dann ein deut­

I icher chemischer Angriff auf die Hül I innenseite, wenn ihre Temperatur

für längere ?eit oberhalb 5000C lag. Er erfolgte meistens als Korngren­

zenangriff und erreichte eine maximale Eindringtiefe von 110 ~m. Eine

systematische Abbrandabhängigkeit war nicht erkennbar.





Evaluation of the investlgation results on the irradiated

~02-~u02 fuel rods of the test series FR 2 - 4a

Abstract

In the capsule-irradiation test series FR 2 - 4a, short U02-Pu02 fuel

rods (80 mm fuel length) of 7.4 mm outer diameter were irradiated at

mean rod powers of about 350-500 W/cm to 10-95 MWd/kg (U+Pu) burnup.

To calculate the fuel temperature profi le, a thermal analysis was made

assuming constant heat source density. The influence of fuel porosity

was taken into consideration by a 1-zone-model, ti I I the reactor cycle

of maximum rod power had been reached. It was followed by a 2-zone­

model I with fixed diameters of the central void, of the columnar grain

region and of the grain growth region. For the heat transfer between
. 2 0 2 0fuel and claddlng values of 0.5 W/cm • C (l-zone-model) and 1.0 W/cm . C

(2-zone-model) were chosen. Fuel central temperatures in some cases

exceeded the melting point. At high burnups the I imited neutron flux

resulted in a strong decrease of rod power and central temperature.

The amount of fission gas was measured in 3 steps as released fission

gas, fission gas retained in large bubbles and fission gas retained

in small bubbles and crystal lattice sites. This was done by piercing

the fuel rods, by grinding the fuel and by chemical solution of the

powdered fuel. Sy this means, rather rel iable values of fission gas

retention were obtained, which al lowed to suggest a formula for the

average fission gas retention based on a 3-temperature-zone model.

However, the measuring values scattered to the ful I extent of the

literature data. Therefore the formula appears useful for analysing

fuel rod performance, but not for fuel rod design.

The void volume distribution in fuel rod cross-sections was investigated

by measuring crack widths, central hole diameters,and porosity. Poroslty

was measured by an electronic micrograph analyser. Large systematic

errors resulted, which can be scarcely avoided by the usual ceramo­

graphie preparation. Nevertheless, fol lowing the tendency of crack

width changes with increasing burnup and correcting the porosity values

by a void-volume balance al lowed some qual itative and semi-quantitative

conclusions: A systematic dependence of the central-void cross-section



on the maximum fuel rod power could be found as wel I as a typical shape

of the radial porosity profi le. At high rod power the fuel diameter is

rapidly (at burnups ~10 MWd/kg) increased to contact the cladding,

probably by fission gas swel I ing of the inner, plastic fuel zone. The

void-volume portions remaining as wide cracks in the outer fuel zone

apparently do not begin to disappear by fuel displacement, til I burn­

ups above 30 MWd/kg have been reached. Porosity in the outer fuel zone

is reduced unter irradiation by fuel swel I ing or irradiation-induced

sintering. Fuel pel lets of 92% TD showed essential Iy no irradiation

sintering. On the other hand, the results of 84% TD pel lets suggest a

considerable in-pi le sintering.

Fission-product compound compositlon and distribution as wel I as pluto­

nium redistribution was examlned by microprobe analysis. A large number

of fission product meta I and oxide phasfficould be found in the fuel and

in the gap between fuel and cladding. Metal I ic Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-precipitates

exist throughout the fuel, the Mo/Ru proportion Increaslng wlth the dis­

tance from the central hole surface. Free Te and Pd-containing phases

with volati le fission products or with cladding components exist prefer­

ably in the porous outer fuel zone and in the gap. The oxide phases

mainly consisting of Ba-cerate -ferrite, -molybdate and -zirconate are

mostly observed in the porous outer zone, but also in other fuel re­

gions; Cs-molybdate and -chromate are found only in the gap. The oxidizing

reaction at the inner cladding surface leaves Cr enriched in the grain

boundaries or in a surface layer, and metal I ic Fe-Ni separate from the

cladding.

Radial fuel redistribution resulted in a Pu-enrichment around the central

vold amounting to 23-26% Pu02 (original content 15%). The enrichment was

lower in fuel of high sintered density than in such of low density. a­

autoradiographs of fuel sections showed Pu-enrichment also by radial

redistribution at the outer fuel edge and byaxial redistribution in the

central void. Typical mlcrographs are reproduced.

The chemical compatibi I ity between the U02-Pu02 fuel (original O/M=

1.98 : 0.015) and the cladding of stainless Cr-Ni steel CrNiMoVNb16 13

(No.4988) proved difficult to be judged because of the thermal conditions

chan~ing during irradiation. Apparently an observable chemical attack

on the cladding resulted, whenever the inner surface temperature had



been above 500°C for some time. In most cases the micrographs showed

grain boundary attack, up to a maximum penetration depth of 110 ~m. A

burnup dependence was not recognizable.
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1. Bestrahlungsversuchsdaten





1.1 Aussagekraft der Versuchsgruppe FR 2-4a

Mit der Bestrahlungsversuchsgruppe FR 2-4a wurden im Projekt Schneller BrU­

ter zum ersten Mal Brennstabproben mit Uran-Plutonium-Mischoxidbrennstoff

zum Einsatz gebracht. Es wurde eine Annäherung an die Auslegung der vor­

gesehenen Schnel IbrUter-Brennstäbe erreicht, die schon Ergebnisse von un­

mittel barem technischem Interesse fUr das Brennstabverhalten versprach. Die

Annäherung war jedoch noch stark eingeschränkt durch die geringe Brenn­

stabprobenlänge (Brennstofflänge 80 mm) und das Fehlen eines kontrol I ierten
<-

axialen Temperaturgefälles.

Daher war bei der Nachuntersuchung der Versuchsgruppe FR 2-4a von vornherein

nur mit allgemeinen Aussagen Uber die Brauchbarkeit der angewendeten Un­

tersuchungs- und Auswertungsverfahren sowie vor allem Uber die relative

Bedeutung der an den bestrahlten Brennstäben beobachteten verschiedenen

Erscheinungen fUr das Brennstabverhalten zu rechnen. Dabei bot sich jedoch

auch schon Gelegenheit, die Abhängigkeit des Bestrahlungsverhaltens von

Herstel lungs- und Bestrahlungsparametern zu untersuchen. Denn innerhalb

der Versuchsgruppe wurde die Brennstoffdichte (Sinter- und Schmierdichte)

und der Abbrand varl iert.

Eindeutige Aussagen Uber die Parameterabhängigkeit des Brennstabverhaltens

waren jedoch dadurch erschwert, dass 1) Brennstoffdichte und Abbrand gleich­

zeitig verändert wurden (dadurch lag meistens eine Kombination von hoher

Dichte mit niedrigem Abbrand oder niedriger Dichte mit mittlerem bis hohem

Abbrand vor) und dass 2) im Bereich hoher Abbrände (A>40-50 MWd/kg) eine

beträchtliche Verminderung der Stableistung wegen des relativ niedrigen
I

Neutronenflusses im FR 2 eintrat. Daher ergeben sich aus diesem Bericht

neben qual itativen nur halbquantitative Folgerungen, die sich auf die

Schwellwerte fUr das Einsetzen oder fUr die Beendigung von Vorgängen be­

ziehen, deren Wirkung fUr das Brennstabverhalten bestimmend ist.

1.2 Probenma~erial, Bestrahlungsbedingungen

Die Bezeichnung, die Zusammensetzung und die Abmessungen sowie Bestrahlungs­

daten der BrennstabprUflinge aus der Versuchsgruppe FR 2-4a sind in einem

zusammenfassenden Bericht Uber alle Oxidbrennstabbestrahlungen im FR 2 ent­

halten [1.1]. Die Tabellen 1.1 und 1.2 geben die zur Auswertung der Unter­

suchungsergebnisse benötigten Daten [1.1,1,2,1 ,3].Die Prüfl ingsmasse gehen
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im wesentl ichen aus Abb.1.1 hervor.

Die Brennstabprüfl inge bestehen aus Edelstahlhüllen des Materials 1.4988

(Aussendurchmesser 7,4 mm, Wandstärke 0,50 mm) mit verschweissten End­

stopfen, U02-15 Gew.-% Pu02-Brennstoff in Tablettenform sowie der Brenn­

stoff-Transportsicherungsfeder mit Hülsen (Abb.1.1). Die Brennstoffsäu­

lenlänge beträgt 80 mm. Die Brennstabprüfl inge unterscheiden sich in

der Dichte des Brennstoffes (ca.84 und 92% TD), dem Tablettendurchmes­

ser (ca.6,20 und 6,26 mm) sowie der Anordnung der U02-lsoliertabletten
am oberen Ende bzw. an beiden Enden der Tablettensäule. Ein Rhodium­

Plättchen im unteren Endstopfen dient zur Absorption des axialen Neutro­

nenflussantei Is. Im Führungsstack am oberen Brennstoffsäulenende sowie

Im oberen Endstopfen sind Sintermetal Ifi Iter eingelassen, die die Zu­

rückhaltung von Brennstoffpartikeln gewährleisten. Die Brennstäbe wer­

den vor dem Verschi iessen mit Helium geflutet. Die chemische Analyse des

Brennstoffes, der nach mechanischem Mischen von U02 und Pu02 durch Pres­

sen und Sintern zu Tabletten hergestellt wird, weist ein OlM-Verhältnis

von 1,98 : 0,015 nach. Die Isotopenzusammensetzung des Pu ergibt sich zu

90,9 Gew.-% Pu-239, 8,21 Gew.-% Pu-240, 0,85 Gew.-% Pu-241 sowie 0,04

Gew.-% Pu-242. Der U-235-Antei I im Uran beträgt 0,007 Gew.-%.

Die in Tab.1.2 angegebenen Abbrandwerte ergaben sich durch radiochemI­

sche Analysen von Brennstoffproben aus den bestrahlten Brennstäben [1.3].

Sie sind hier In MWd/kg MetaI I angegeben und können nach der Beziehung

10MWd/kg: 1,07% In prozentualen U+Pu-Abbrand umgerechnet werden. Auf

den zeitlichen Verlauf der Halltemperatur und der spezifischen Stab­

leistung, für die In Tab.1.2 nur maximale und mittlere Werte eingesetzt

sind, sowie auf die Brennstofftemperatur wird In Abschnitt 2 einge­

gangen.

Eine gesonderte ausführ I iche Darstel lung der Brennstab- und Bestrahlungs­

kapsel-Auslegung, der Bestrahlungsbedingungen und des Bestrahlungsver­

laufes im FR 2 sowie der Nachuntersuchung der bestrahlten Proben in den

Helssen Zel ren der GfK ist in Vorbereitung [1.4]. Der vorl legende Be­

richt behandelt die Auswertung der Nachuntersuchungsergebnisse.
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Tabelle 1.1: Bezeichnung und Beladung der BrennstabprUflinge in
der Versuchsgruppe FR 2-4a

KVE PrUf li ng
Nr. Nr.

mittl.Brennstoff­
Dichte, -Durch­
messer

%TD mm

Stabaufbau mittl. Kaltspalt,
diametral

~m

PrUfl inge der Versuchsgruppe 4b

33 l

34

35

36

37

38

40

41

45

B 10
B I}
B 6

B 13
B 12J
B 10

4A/4.J
4A/2
4A/l]

4A/9
4A/8 iJ
4A/5'V
4A/3 11

4A/19 \/
4A/16 J
4A/15 V
B 14

4A/22 ( (
4A/21 .J
4A/20 [;

4A/28
4A/25 u
4A/26 \J
4A/27 V

4A/18
4A/23
4A/17

4B/29
4B/28

4A/24 V

91,55
91,4
92,0

91,9
91,6
91,6

92,3
92,15
92,0

91,6
91,6
92,2
92,2

83,8
85,2
85,1
91,9

83,35
83,6
83,6

84,35
84,55
84,9
83,95

84,25
84,8
84,25

84,4

6,20

6,20

6,20

6,20

6,28
6,28
6,25
6,20

6,25
6,27
6,27

6,25
6,26
6,25
6,25

6,27
6,26
6,28

6,26

1 I sol ierta­
biette, oben

1 I so I ierta­
biette, oben

je 1 I so I ier­
tablette oben
und unten

je 1 1501 ier­
tablette oben
und unten

2 I sol ierta­
bletten

..ohen-------. ---- -~---

1 I so I ierta­
blette oben

2 1501 ierta­
bletten oben

2 I so I ierta­
bletten oben

2 I so I i e rta­
bletten oben

2 I sol i erta­
bletten oben

200

200

200

200

120
120
150
200

150
130
130
150
140
150
150

130
140
120

140

Bemerkung: 1501 iertablette U02, 95% TD,6,25 mm 0,
ca. 5 mm hoch

"KVE" bedeutet Kapselversuchseinsatz



Tabelle 1.2: Bestrahlungsdaten der Brennstabprüfl inge in der
Versuchsgruppe FR 2-4a (aus [1.1], [1.2], [1.3])

KVE t Prüflg. T T Xmax• Xmlttl. A
Nr. Bestr. Nr. Ha,max. Ha ,mittl .

d oe oe W/cm W/cm MWd/kg

33 57 B 10 501 464 627 569 11 ,0
B 7 "'563 449 "'640 547 10,4
B 6 484 433 601 521 10, 1

34 172 B 13 475 393 587 461 30,0
B 12 550 399 701 475 30,4
B 11 487 378 606 443 27,6

35 142 4A/4 481 423 597 506 26,6
4A/2 532 429 675 518 27,5
4A/1 531 432 673 523 28,6

36 163 4A/9 525 427 663 521 29,2
4A/8 "'600 445 "'700 546 30,3
4A/5 "'600 400 "'700 479 32,0
4A/3 556 439 620 533 32,1

37 391 4A/19 457 341 561 401 60,8
4A/16 425 332 512 391 62,1
4A/15 456 345 559 403 71,9

B 14 475 335 587 395 66,4

38 578 4A/22 487 329 606 367 96,6
4A/21 481 314 597 344 89,0
4A/20 468 295 578 316 90,8

40 523 4A/28 462 344 568 390 85,5
4A/25 475 342 587 386 90,7
4A/26 500 331 625 369 93,0
4A/27 512 339 644 383 95,5

41 360 4A/18 475 342 587 385 46,8
4A/23 494 360 616 412 44,8
4A/17 478 312 593 343 35,2

45 67 4A/24 704 566 621 472 13,6



---- UOZ -Isoliertablette

----- unterer Endstopfen

~- Druckfeder

~- Hüllrohr (4988)

~- CrNi -Sinterstahlfilter
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2.1. Einleitung

Die thermische Analyse bestrahlter Prüfl inge ist die Durchrechnung eines

mathematisch-physikal ischen Modells, z.B. eines Brennstabes, deren Ergeb­

nis eine mögl ichst real istische Temperatur-Ortsfunktion im Brennstab während

der Bestrahlung sein sol I. Sie ist in diesem Sinne Teil der Model Istabtheo­

rie und in den entsprechenden Rechenprogrammen, wie z.B. SATURN [2.1J ent­

halten. Die Einbeziehung vieler, im Grenzfal I mögl ichst aller physlkal ischen

Vorgänge, die während der Bestrahlung im Brennstab auftreten, in die ther­

mische Analyse, führt zu einer Minimal isierung von systematischen Verfäl­

schungen berechneter Temperaturprofi le, die aber begleitet ist von immer

grösser werdenden statistischen Fehlern. Demgegenüber ist eine thermische

Analyse auf Grund eines zu einfachen Modells zwar mit geringeren statIsti­

schen Fehlern, aber mit grösseren systematischen Verfälschungen behaftet.

Die thermische Analyse, wie sie Im vorl iegenden Bericht durchgeführt Ist,

geht von einem relativ einfachen Model I aus, das erweitert wird,

wenn Widersprüche zu Bestrahlungsergebnissen auftreten oder wenn die

NichtberOcksichtigung eines physikal ischen Zusammenhanges zu systemati­

schen Fehlern in der Grössenordnung der statistischen Fehler führt. Dem­

entsprechend enthält der Bericht nicht nur das Verfahren der thermischen

Analyse und die Wiedergabe der Ergebnisse, sondern auch eine Abschätzung

systematischer und statistischer Fehler.

2.2. Charakteristische Grössen der Prüflinge, Auswertung der Bestrahlungsdaten

Die für die thermische Analyse notwendigen Grössen der Prüfl inge sind zu­

sammengefasst in Tabelle 2.1 wiedergegeben.

Pu02-Ante i I OlMe-Ver Ausgangspo- r r l r bKVE hältnls rosität a

(Gew.-%) (Vol.-%) (cm) (cm) (cm)

33-36 15 1.98 8 0,37 0,32 0,31

37,38,
40,41, 15 1.98 15 0,37 0,32 0,31
45

Tab. 2.1: Charakteristische Daten der Prüfl inge (Abschnitt 1)

Den Betriebsprotokollen des FR 2 und Ihrer Ausarbeitung, wie sie in [2.15] an­
(Abschnitt 1)

gegeben Ist,wurden die HOl laussentemperaturen und Stableistungen entnommen. I
Wenn nicht besonders vermerkt, sind angegebene HOl laussentemperaturen und
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Leistungen immer zeltl iche Mittelwerte über einen Bestrahlungszyklus im

FR 2.

2.3 Auswahl der Material kenndaten

Wärmeübergang im Spalt.

Der Wärmeübergang Im Spalt ist die unsicherste Grösse, die den nachfolgen­

den Rechnungen zugrunde liegt.Nach[2.2J wird für den Einfahrvorgang eine

Wärmeübergangszahl ß = 0,75 W/cm2grad und für den Dauerbetrieb von 1,3

W/cm2grad empfohlen. Im vorl iegenden Bericht wurde bis zum Auftreten der

höchsten Leistung (Einzonenmodel I s.u.) mit ß = 0,5 W/cm2grad, danach

(Zweizonenmodel I s.u.) mit ß = 1.0 W/cm2grad gerechnet.

Wärmeleitfähigkeit der Hülle.

Für das Hüllmaterial, ein austenitischer Chrom-Nickel-Stahl (Werkstoff Nr.

4988), der Temperaturen um ca. 5000C ausgesetzt ist, wurde nach [2.3J eine

Wärmeleitfähigkeit von AH = 0,2 W/cm grad zugrunde gelegt.

Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffs.

Die Wärmeleitfähigkeit des als Brennstoff eingesetzten Mischoxids wurde

folgendermassen ermittelt. In[2.4Jwurde aus Wärmeleitfähigkeitsmessungen

an 95% dichtem U02 mehrerer Autoren Mittelwerte gebildet und diese einer

Funktion angepasst, die inzwischen[2.5J In einem umfassenden Versuchs­

programm in den USA bis 20000C bestätigt wurden. Wärmeleitfähigkeitsmes­

sungen an Mischoxid mit 15 Gew.-% PU2 sind in [2.6Jwledergegeben.

Tab. 2.2 zeigt den Vergleich.

600
1000
1600
2000
2400

0,041
0,029
0,023
0,023
0,024

A (0,85 U 0,15 Pu)02 (p= 0,95 p t h)

0,043
0,031
0,026
0,026
0,029

Tab. 2.2: Wärmeleitfähigkeit von U02 und Uo,85PuO,1502 in W/cm grad

Auf Grund dieser Tabelle wurde die Temperaturabhängigkeit der Wärmeleit­

fähigkeit von (Uo,85Puo,15)02 mit der an U02 nach[2.5Jermittelten gleich­

gesetzt und Ihre absolute Höhe um den Faktor 1,11 erhöht. Die analytische

Form der Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit lautet damit

(100% theoretische Dichte):



(2. 1) A(T) = 1.11 (41,2
4,9+T +
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900 <T <

Für die thermische Analyse an den Kapselversuchseinsätzen Nr.33-37, 41, 45,

wurde eine über den Temperaturbereich 500<T<2000oC gemittelte hinsichtl ich

der Temperatur konstante Wärmeleitfähigkeit benutzt. Für 100% Pt h ergibt

sich
-
A = 0,0355 W/cm grad.

Die Porositätskorrektur der Wärmeleitfähigkeit wurde zunächst an U02 vor­

genommen. Dabei wurden empirisch ermittelte Gleichungen nach [2.7J u.[2.8J

benutzt. Tab.2.3 enthält die Ergebnisse.

o

0,05
0,10
0,15

Tab .2.3: Auf
von

Ap [2.7 J

0,028
0,024
0,0218

Porosität ( P)
U02

-Ap [2.8J

0,028
0,024
0,020

korrigierte mittlere Wärmeleitfähigkeit

Die Uberelnstlmmung zwischen bel den Werten ist befriedigend. Die sich aus

[2.8Jergebenden Daten wurden mit dem Faktor 1,11 multipliziert und für die

Rechnungen im Brennstoff mit 15 Gew.-% Pu02 benutzt.

Brennstoffdichte ~ (W/cm grad)

0,95 Pt h 0,031

0,92 " 0,028

0,90 " 0,026

0,85 " 0,022

Die in den Rechnungen benutzten Leitfähigkeiten des Brennstoffs sind im

folgenden noch einmal zusammengestellt.

KVE P (Vo I•-%) 1:W/cm grad)

33 - 36 8 0,028

32,41,45 15 0,022

38, 40 15 A=0,778 (4~~:~ + 6.55·10- 13T3) [TJ=oK

Für die verdichtete Zone im Brennstoff (P = 5%) wurde mit:

KVE

33 - 37
41,45

38,40

1(W/cm grad)

0,031 (W/cm grad)

A=0,97 ( 41,2 + 6.55.10- 13T3) [T] °K gerechnet.
4,9+T
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2.4 Thermische Analyse KVE 33 - 37, 41, 45

2.4.1 Das Verfahren

Vorausgesetzt wird eine axial und radial konstante Wärmequel Idichtevertei­

lung im Brennstoff, wodurch die Temperatur al lein eine Funktion des Radius
+)

wird. Der Bestrahlungsablauf wird in zwei verschiedene Bereiche aufgeteilt.

a) Im Brennstoff hat sich noch kein Zentral kanal ausgebildet (Abb. 2.1).

b) Es ist ein Zentral kanal mit einem Radius vorhanden, der sich nach seiner

Ausbi Idung nicht weiter verändert. Der Radius dieses Zentral kanals wird nicht

berechnet, sondern metallographisch gemessen [2.11J.

Zu a): Von diesem Zustand des Brennstoffs (Einzonenmodel I) wird vorausge­

setzt, dass die Ausgangsporosität gleichmässig verteilt ist. Es wird ange­

nommen, dass dieser Zustand bis zum Auftreten der höchsten Leistung im Be­

strahlungsablauf vorl iegt, was gleichzeitig die höchste thermische Be­

lastung des Brennstabes Uberhaupt bedeutet. Die irreversiblen GefUgeaus­

bildungen (Stengelkornwachstum und Rekristallisation) sind damit im Be­

strahlungsablauf zeltl Ich festgelegt. Die errechneten Radien fUr den Be­

ginn der Stengelkornwachstums- und Rekrlstal I Isatlonszone sollten im Rahmen

der Rechen- bzw. Messgenauigkeit mit meta I lographisch gemessenen Radien

aus der Bestrahlungsnachuntersuchung Ubereinstimmen. Auf Grund von [2.9J

wurde fUr den Beginn der Rekristallisationszone eine Brennstoff temperatur

von 1300oC, fUr den der Stengelkornwachstumszone von 17000 C [2.10] ange-

nommen.

fUr die Temperaturdifferenz in der HUI le

Mit den Bezeichnungen aus Abb.1 ergeben sich, ~ - Stableistung:

~ ra
= -- In-

211A H r i
(2.2) T. - T

I a

(2.3) TB - T., =~ fUr die Temperaturdifferenz im Spalt
211rBßSp

<l> r
2

(2.4) T(r) = TZ 411>' ---2 fUr den Temperaturverlauf Im Brennstoff
r B

In Gleichung(2.4) erhält man mit:

r = rB T = TB die Zentral temperatur

T = 13000C den Radius r 1300 der Rekristal I Isationszone
oT = 1700 C den Radius r 1700 der Stengelkornwachstumszone.

Zu b: Mit Ausbildung des Zentralkanals, dessen Radius r als bekannt voraus­z
gesetzt wird, I legt im Brennstoff keine homogene Porenvertei lung mehr vor.

+ )
(entsprechende KUhlbedingungen vorausgesetzt)
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Dem wird Im sogenannten Zweizonenmodel I dadurch Rechnung getragen, dass die

Innere Brennstoffzone (r sr~r13 ) als hochverdichtet angesehen wird (pz 00
0.95Pth)' Die Temperaturverteilung für einen Hohlzyl inder hat die Form

T(r) = A+B In r - ------=-~--
~

2 2
4~ÄB(rB -rZ )

r = Zentralkanalradius = (0,1 cm).
z

(2.5)

Die Integrationskonstanten A und B werden für die zwei verschieden dichten

Zonen gesondert berechnet. Die Grenze der Zonen wurde bel rT=13000C fest­

gelegt. Für r1300>r>rz gilt Ä = Ä95 (p = 0,95 p t h) , für rB >r>r1300 wird
die Ausgangsporosität und Ä = Äp (= Wärmeleitfähigkeit des Brennstoffs

der Porosität P) angenommen. A und B ergeben sich dann aus:

a) dichte Zone: r = r T =1300
ar

1300' [ - ] = 0, ar r=r
z

b) poröse Zone:

Damit wird

(2.6) T(r)=T +
B

2.4.2 Feh Ierbetrachtung

Im folgenden wird zwischen statistischen und systematischen Fehlern unter­

schieden. Erstere sind wie Messfehler nach dem Gauss'schen Fehlerfort­

pflanzungsgesetz zu behandeln. Ihr Betrag hängt nur von Unsicherheiten in

den EIngabedaten ab. Er kann dann verringert werden, wenn diese Unsicher­

heiten kleiner werden. Die Untersuchung der systematischen Fehlerquellen

führt zu einer Abschätzung über die einseitige Verfälschung berechneter

Grössen durch Vereinfachungen.

Statistische Fehler

Als Elngabegrössen 1m verwendeten Verfahren müssen gelten: die Stablei­

stung ~, die Hül laussentemperatur T , der Zentral kanal radius r , der Hül l-a z
aussenradius ra, der Hüllinnenradius r i, der Brennstoffradius r b, die
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Brennstoffporosität P sowie die WärmeObergangszahl ß u.die Wärmeleitfähig­

keit von Brennstoff und HOlle A bzw. AH•
Folgende Fehler der Eingabegrössen wurden nach [2.12J zugrundegelegt

~q, ~Ta
~ '" ± 0,15; --- = ± 0,05;

Ta

~r

___z '" ±
rz

~ß0,15;-=
ß

± 0,2

~ra = ~r i = ~rB = 0 ~ '" 0
ra ri rB P

Für die Wärmeleitfährgkeit der Hülle und des Brennstoffes wurde angenommen:

~AH
-A- = ± 0.05

H

~AB
-A- = ± 0,10

B

In Tab.2.4sind die prozentualen maximalen und mittleren Fehler für die be­
rechneten Grössen im Ein- und Zweizonenmodel I aufgeführt. Zugrundegelegt
wurde:

q, = 470 W/cm T = 540°C r = 0,1 cm.
a z

ber.GrÖssen proz.max.Fehler proz.mittl.Fehler

~T.

T. (560°C) I 100 '" ± 6% ± 5,5%
I T'

I

TB (1140oC) ~TB
100 '" ± 18% ± 15%

TB
.

Q)
"0

° ~TE
c: T (2610oC) z 100 ± 19% ± 14%Q) =
c z Tz
°N ~r13ooc: r 1300(0,241 crn) . 100 ± 29% ± 16,5%

UJ r1300

r 1700(0, 196cm) ~rJ 700 100 = ± 38% ± 21 %
r1700

Ti (560°C)
~TI

100 ± 6,5% ± 5,5%'" =
Ti

TB (890°C)
~TB

100 '" ± 15 % ± 12%
TB

Q) ~r13oo
"0 r 1350(0 , 21 6cm ) 100 = ± 21 % ± 11 %0
E r1300
c:
Q)

~Tc:
( 1830oC)0 T z ± 29% ± 14%N r;- 100 '"z

Q)
~

~r1700N

r 1700(0,155cm) - 100 = ± 74% ± 33%r 1700

Tab. 2.4: Prozentuale max. und mittlere Fehler der berech­
neten Grössen
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Betrachtet man die mittleren Fehler, so müssen sie als durchaus tragbar

angesehen werden. Der Wärmeübergang im Spalt führt zu einer Fehlervergrös­

serung um den Faktor 2 - 3, was zum grossen Teil durch den Fehler im Wär­

meübergang verursacht wird. Eine Ausnahme macht der Fehler für r 1700
im Zweizonenmodel I. Hierbei ist jedoch zu beachten, dass er die letzte

aller zu ermittelnden Grössen darstel It und nicht unabhängig entweder von

der Zentraltemperatur oder von r 1300 berechnet werden kann.

Systematische Fehler

1. Die Flussabsenkung bei Bestrahlung im thermischen Fluss.

Bekanntl ich führtdieses Phänomen zu einer inhomogenen Wärmequel Idichte­

verteilung. Die Wärmequelldichte wird eine Funktion des Radius und der

Anreicherung. Zur Abschätzung des Einflusses der Flussabsenkung wurde

mit dem SATURN-Programm[2.1Jein ungünstiger Fal I (hohe mittlere Stab­

leistung) durchgerechnet, wobei alle anderen Parameter konstant gehalten

wurden +). Hierbei wurde die Wärmequelldichte mit dem Ansatz:

(2.8) 2q = q + q ro 1 behandelt, wobei

-2(15 Gew.-% Pu, 85 %p t h) [q,J= cmqo = 0.8; q1 = 6,3 [2.13J

Das Ergebnis zeigt Tabelle 2.5.

Tabelle 2.5: Einfluss der Flussabsenkung auf Tz,r'300 und r'700

mit Flussabsenkung ohne Flussabsenkung
T (oC)

z
r1300 (cm)

r1700 km)
p (W/cm)

3006

0,300

0,271,

586

3172

0,298

0,273

586

Die grösste Abweichung weist der Wert für die Zentraltemperatur auf. Er

I iegt dennoch weit innerhalb des statistischen Fehlers mit: 14%

(s.o.). Die Abweichungen in den Radien I iegen unter 1%. Die Flussabsen­

kung wurde daher auch weiterhin nicht berücksichtigt.

Eine inhomogene Wärmequel Idichteverteilung liegt ebenfalls im Zweizonen­

model I (s.o.) vor. Die Brennstoffverdichtung in der Rekristall isations­

und Stengelkornwachstumszone führt zu einer höheren Dichte der spaltbaren

+)
Herr DP Elbel aus der Gruppe "Modellstabtheorie" des IMF/LB hat
freundl icherweise diese Rechnungen durchgeführt.
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Atome. Für Brennstoffdichten von 0.85 Pt h In der äusseren und 0.95 Pt h
Inneren Zone und Flächengleichheit belder Zonen, Ist die Inhomogenität

mit 0.9 (vergl lehen mit 1 für homogene Quelldichteverteilung) In Ihrer

Wirkung zu vernachlässigen. Unter den oben angegebenen Bedingungen der

Flussabsenkung Ist die Abweichung von der homogenen Verteilung ungleich

viel stärker [2.13].

2. Berücksichtigung der Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit

Nach einem In[2.14]angegebenen Verfahren unter Verwendung von Gleichung (2.1)

erhält man für die Temperaturvertei lung im Einzonenmodel I

<P

24,,-rB ·1.11

Systematische Verschiebungen für die Zentral temperatur können in Einzel­

fällen bis zu 10% betragen, weshalb für die Kapselversuchseinsätze KVE

38,40 (s.u.) die Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit berück­

sichtigt wurde.

3. Die Irreversible Gefügeausbi Idung
Das Zweizonenmodel I stellt die Ausbildung zweier verschieden dichter Zo­

nen Im Brennstoff In Rechnung. Da die höchste Temperaturbelastung des

Brennstoffs auftritt, wenn noch kein Zentral kanal ausgebi Idet ist, bzw.

ehe seine Bildung abgeschlossen Ist, legt dies den Beginn der Zone der

Rekristal I Isation fest. Dieser Radius ist für den weiteren Bestrahlungs­

ablauf unveränderlich und wird in der thermischen Analyse künftig folgen­

dermassen berücksichtigt: In der Bestimmung der Integrationskonstanten

in der T(r)-Funktion heisst die erste Randbedingung nicht mehr:
o

(S. 2. 5 ) r = r 1300 T = 1300 C)

sondern r = r k = r T" T .,. 13000C.

re. r r

Diese Abänderung der Randbedingung führt zu Verschiebungen bis zu 5% und

Ist in der thermischen Analyse der KVE 38,40 vorgenommen worden.

2.4.3 Ergebnisse

Eine tabellarische Zusammenfassung der berechneten Grössen findet sich in

Tabelle 2.6.

Für einige ausgewählte Stableistungen sind die Temperaturprofile in Abb.2.2a,

2.2b wiedergegeben. Eine Uberprüfung der Ergebnisse Ist z.zt. nur durch

meta I lographische Untersuchung des bestrahlten Gefüges mögl ich. Abb.2.3 zeigt

den Vergleich der gemessenen und berechneten (Einzonenmodel I) Gefügeradien



_ 19

Tab. 2.6: Berechnete Temperaturen und Gefügeradien der KVE

33 - 37, 41, 25

KVE Probe Zykl.
mittl.
Stab I.

(W/cm)

T
a

r 1300
ber.
km)

r
1700

ber.
(cm)

33 B 10 B 577 470 540 1130 2730 0,29 0,25

C 560 457 520 810 1880 0,26 0,18

B 7 B 556 455 520 1090 2630 0,29 0,24

C 538 443 510 780 1820 0,25 0,17

B 6 B 530 438 500 1040 2510 0,28 0,23

C 512 427 490 750 1740 0,24 0,14

34 B 13 C 370 327 370 750 1780 0,21 0,08

0 390 339 380 780 1870 0,22 0, 12

E 560 457 520 1110 2660 0,29 0,24

F 510 433 490 750 1740 0,24 0,14

H 480 402 460 700 1640 0,23

I 455 402 460 690 1590 0,22

B 12 C 390 339 380 780 1870 0,22 0,12

0 390 341 390 790 1870 0 .. 22 0,12

E 550 452 520 1080 2610 0,28 0,24

F 520 432 490 760 1770 0,24 0,15

H 500 414 470 730 1700 0,24 0,10

I 500 414 470 730 1700 0,24 0,10

B 11 C 380 332 380 760 1820 0,21 0,10

0 385 332 380 770 1840 0,22 0, 11

E 505 427 490 1000 2400 0,27 0,22

F 485 402 460 710 1660 0,23

H 450 387 440 670 1560 0,21

I 450 387 440 670 1560 0,21
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KVE Probe Zykl. mitti. T T. TB TZ r 1300 r 1700Stab I.
a I

ber. ber.
(W/em) (oC) (oC) (oC) (oC) km) (em)

35 4A/4 C 400 353 400 810 1920 0,23 0,14
0 570 465 540 1120 2700 0,29 0,24
E 550 451 520 800 1850 0,25 0,18
F 490 407 460 720 1670 0,23
H 520 438 500 770 1770 0,25 0,15

4A/2 C 400 353 400 810 1920 0,23 0,14
0 5RO 470 540 1130 2740 0,29 0,25
E 560 456 520 810 1880 0,26 0,18
F 490 410 470 720 1680 0,23
H 560 456 520 810 1880 0,26 0,18

4A/l C 380 339 380 770 1830 0,22 0, 11
0 580 470 540 1130 2740 0,29 0,25
E 570 465 530 830 1910 0,26 0,19
F 500 414 470 730 1700 0,24 0,10
H 585 473 540 840 1950 0,26 0,20

36 4A/9 0 370 327 370 750 1780 0,21 0,08
E 560 456 520 1090 2650 0,29 0,24
F 570 465 530 1110 2700 0,29 0,25
H 535 438 500 780 1810 0,25 0,16
I 540 440 500 780 1820 0,25 0,18
K 530 435 500 770 1790 0,25 0,16

4A/8 0 545 445 510 1070 2580 0,28 0,23
E 500 414 470 990 2380 0,27 0,21
F 510 427 490 1010 2420 0,27 0,22
H 570 465 530 1110 2700 0,29 0,25
I 590 476 540 850 1960 0,26 0,20
K 560 520 810 1880 0,26 0,18

4A/5 0 355 319 360 720 1710 0,20 0,03
E 420 382 430 860 2030 0,24 0,16
F 505 420 480 990 2400 0,27 0,22
H 540 440 500 1050 2550 0,28 0,23
I 535 438 500 780 1810 0,25 0,16
K 520 490 760 1770 0,24 0,15

4A/3 0 370 332 380 750 1780 0,21 0,09
E 570 465 530 1110 2700 0,29 0,24
F 596 476 550 1150 2850 0,30 0,26
H 570 465 530 330 1920 0,26 0,19
I 560 456 520 810 1880 0,26 0,18
K 530 438 500 770 1790 0,25 0,16

37 B 14 E 398 340 390 790 1910 0,23 0,13
(68) F 325 280 320 650 1550 0,16

H 490 395 450 950 2310 0,26 0,21
I 430 370 420 630 1620 0,23
K 480 390 450 690 1750 0,25 0,15
L 490 395 450 700 1780 0,25 0,16
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KVE Probe Z kl mittl. Ta T. TB TZ r 1300 r
1700Y • Stab I. I

ber. ber.
(W!cm) (oC) (oC) (oC) (oC) (cm) (cm)

(69) A 410 350 400 610 1570 0,22
B 426 353 400 620 1610 0,23
C 326 282 320 490 1330 0,14
D 360 300 340 530 1420 0,18
E 330 286 320 490 1340 0,15
G 375 335 380 570 1480 0,20
H 300 284 320 470

4A/15 E 402 347 390 800 2260 0,25 0,19
(68) F 325 298 340 670 1840 0,21 0, 11

H 490 394 450 950 2730 0,28 0,24
I 432 370 410 910 2470 0,27 0,22
K 490 397 450 960 2730 0,28 0,24
L 500 410 470 980 2790 0,28 0,24

(69 ) A 413 350 400 610 1580 0,22
B 430 368 420 630 1620 0,23
C 360 284 330 510 1410 0,18
D 325 298 340 500 1340 0,15
E 324 298 340 500 1330 0,15
G 418 364 410 630 1600 0,23
H 333 305 340 510 1360 0,16

37 4A/16 E 395 335 380 790 2220 0,25 0,19
(68) F 330 280 320 660 1860 0,21 0, 11

H 470 380 430 920 2620 0,27 . 0,23
I 425 353 400 840 2370 0,26 0,21
K 472 384 440 920 2630 0,27 0,23
L 480 390 450 940 2670 0,28 0,23

(69) A 401 345 390 600 1550 0,22
B 401 345 390 600 1550 0,22
C 295 271 310 460
D 326 282 320 490 1330 0,14
E 320 278 320 480 1320 0,13
G 425 366 420 630 1610 0,23
H 342 308 350 520 1410 0,17

4A/19 E 401 345 390 800 2250 0,25 0,19
(68) F 360 300 340 710 2010 0,23 0,15

H 434 371 420 870 2440 0,26 0,21
I 405 347 390 810 2270 0,25 0,19
K 478 388 440 930 2660 0,28 0,23
L 492 396 450 960 2740 0,28 0,24

(69) A 418 352 400 620 1590 0,23
B 400 340 390 590 1540 0,22
C 300 275 310 460
D 324 298 340 500 1330 0,15
E 368 305 350 540 1450 0,19
G 462 390 440 680 1720 0,25
H 374 332 380 670 1510 0,22

41 4A/17 I 368 332 380 750 2080 0,24 0,17
(68) K 325 300 340 670 1850 0,21 0, 11

L 287 278 310 600 1640 0,18
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mittl. T T. TB TZ r 1300 r 1700
KVE Probe Zykl. Stabl. a I

ber. ber.
(W/cm) (oe) (oe) (oe) (oe) (cm) km)

(69) A 472 396 450 930 2640 0,28 0,23
B 412 360 410 620 1580 0,22
e 465 390 440 680 1720 0,25 0,13
0 375 335 380 570 1480 0,20
E 225 232 260 370
G 320 298 340 500 1330 0,14
H 248 247 290 410
I 315 298 330 500 1320 0,13
K 305 282 320 470

4A/18 I 405 353 400 810 2280 0,25 0,20
(68) K 392 348 390 790 2210 0,25 0,19

L 383 340 380 780 2160 0,24 0,18

(69) A 530 440 500 1040 2960 / 0,29 0,25
B 445 Vi 383 430 660 1670 0,24
e 477 406 460 700 1750 0,25 0,14
0 422 366 420 630 1610 0,23
E 248 248 280 420
G 362 329 370 560 1580 0,23
H 275 275 310 450
I 353 320 360 540 1420 0,18
K 325 300 340 510 1340 0,15

4A/23 I 403 352 400 810 2270 0,25 0,19
(68) K 383 340 380 780 2160 0,24 0,18

L 353 318 360 720 2000 0,23 0,15

(69) A 550 453 520 1080 3070 0,29 0,26
B 482 407 460 710 1770 0,25 0,13

41 4A/23 e 525 435 470 740 1860 0,26 0,18
(69) 0 462 390 440 680 1720 0,25 0,12

E 290 279 310 460
G 398 350 400 600 1540 0,22
H 315 297 330 500 1320 0,13
I 400 353 400 610 1550 0,22
K 383 340 380 580 1500 0,21

45 4A/24 L 408 517 560 980 2460 0,28 0,22
A 533 614 680 1220 3150 0,31 0,27
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für alle Prüfl inge. Die Ubereinstimmung ist befriedigend. Eine weitere

Kontrolle I iegt im Auftreten von Schmelzzonen im Brennstoff. Aus Tab.

2.6 geht hervor, dass die Prüfl inge 33 B 10; 35 4 A 14 A 1/2; 36 4 A/9,

4 A/8, 4 A/3; 37 4 A/19 Zentraltemperaturen sehr nah an der Schmelztem­

peratur (27500C) aufweisen. Die Prüfl inge 41 4 A/23, 45 4 A/24 liegen

weit darüber. Nach [2.12J weist der Prüfl ing 41 4 A/23 Schmelzgefüge auf.

Das Ergebnis ist unter Berücksichtigung der statistischen Fehler (s.o.)

insgesamt befriedigend.

2.5 Thermische Analyse der Kapselversuchseinsätze KVE 38,40

Erst nach Abschluss der vorangehenden Betrachtungen und Berechnungen wur­

den Bestrahlungsdaten für die KVE 38 und 40 bekannt, die bis zu sehr

hohem Abbrand bestrahlt worden waren (s.Abschn. 1). Die thermische

Analyse für diese KVE wurde mit den im vorangegangenen Text erwähnten

Verbesserungen durchgeführt. Es zeigte sich jedoch, dass für die Brenn­

stabprüfl inge aus bei den KVE keine Ubereinstimmung zwischen beobachteter

Gefügezonenvertei lung und berechneter Temperaturvertei lung erreicht wer­

den konnte. Das ist mögl icherweise auf eine aussergewöhnl iche Umvertei­

lung des Spaltstoffes (s.a. Abschn. 6) durch eine zeitwei I ige Uber­

hitzung bis zum zentralen Schmelzen (s. Tab. 2.7) zurückzuführen. Daher

sind im folgenden nur die berechneten

und Brennstoffzentralkanaltemperaturen,

teristischen Gefügeradien angegeben.

Hüll-, Brennstoffoberflächen­

aber keine berechneten, charak-

T T. TB T
0 a I z

KVE Prüf I. Zykl. (W/cm) (oC) (OC) (OC) (oC)

38 4A/20 4 506 421 480 1000 2910

4A/21 4 521 431 491 1024 3010

4A/22 5 586 474 540 1140 3220

40 4A/25 5 548 448 510 1070 3180

4A/26 5 523 432 490 1030 3020

4A/27 5 536 441 500 1050 3110

4A/28 5 511 424 480 1000 2940

Tab. 2.7 Berechnete Zentral-Brennstoffoberflächen- und
---- ,

Hül I innentemperatur
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Unter Berücksichtigung von 2.4.2 lautet die Temperaturfunktion im

Einzonenmodel I:

(2.10) -13 4
41r 2 I n T + 1. 54• 1° T

im Zweizonenmodel I:

(2.11>

(2. 12) 4,12 In T/T
r 4~(r 2_r 2).0.97

B z
222( r -r -2r In r / )r z rz

r < r < r [T] =°K
z r

der Zentraltemperatur für

cm durchgeführt. Für die

Enddichte von ca. 95% an-

Im Zweizonenmodel I wurde die Berechnung

r = 0,288
r

eine homogene

KVE 40 mit r = 0,125 cm und
z

Prüfl inge im KVE 38 wurde

genommen (man vergleiche r
k

und r B in Tab. 2.8). Die Prüfl inge

4 A/20 und 4 A/22 wurden mit einem Zentralkanalradius von

0,126 cm, der Prüfl ing 4 A/21 mit 0,16 cm durchgerechnet.
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Tab. 2.8 Gemessene GefUgeradlen nach [2.11J

KVE PrUf I Ing rk(cm) r (cm) r (cm) rB(cm)s z
38 4A/20 0,3075 0,2875 0,1275 0,31

4A/21 0,305 0,275 0,16 0,31
4A/22 0,300 0,275 0,125 0,31

40 4A/25 0,283 0,27 0,125 0,31
4A/26 0,320 0,280 0,125 0,31
4A/27 0,2875 0,260 0,125 0,31
4A/28 0,293 0,270 0,120 0,31

r k
= Radius d.Kornwachstumszone (Grenze zwischen dichtem und

porösem Brennstoff rr)

r s = Radius der Stengelkornwachstumszone

r = Zentral kanal radiusz
r B = Brennstoffradius

Um dem Bestrahlungsablauf In etwa gerecht zu werden, wurden fUr die

einzelnen PrUfl inge von der höchsten mittleren Leistung ab, Uber je

etwa 100 W/cm Unterschied zusammengefasst. Entsprechend wurde mit den

HUI laussentemperaturen verfahren. Die Ergebnisse gibt Tab.2.9 wieder.

Tab.2.9 Thermische Analyse mit dem Zweizonenmodel I , Zykl.Bez.nach [2.13J

KVE Probe Zykl us o(W/cm) T (oC) Ti (oC) TB(OC) T (oC)
a z

38 4A/20 18-22 439 377 428 681 1330
23-27 300 285 320 487 770
28-33 184 208 230 332 490

4A/21 19-23 439 377 428 681 1190
24-28 315 294 330 506 700
29-33 196 216 239 352 520

4A 22 19-25 446 381 433 683 1350
26-29 287 276 319 479 740
30-33 202 220 243 355 530

40 4A/27 22-27 453 386 438 695 1290
28-31 305 288 323 493 850
32-34 226 236 262 392 600

4A/26 22-25 461 391 444 701 1310
26-30 333 307 345 532 1025
31-34 229 238 264 392 610

4A/25 22-27 452 386 438 690 1290
28-30 305 288 323 493 850
31-34 221 233 258 381 600

4A/28 22-27 449 383 435 685 1260
28-34 328 303 341 524 1020
33-34 230 239 266 394 610
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Für die Auswertung der Untersuchungsergebnisse an diesen Kapselversuchs­

einsätzen ist wahrscheinl ich der starke Leistungs- und damit Temperatur­

abfal I im Bereich hohen Abbrandes von besonderer Bedeutung. Er ist in

Abb.2.4a, b im Vergleich mit anderen Kapselversuchseinsätzen dargestel It.

Das im vorl iegenden Text dargelegte Model I zur thermischen Analyse lässt

zweifel los noch den Einfluss mehrerer Faktoren ausser Acht. Hierzu ge­

hören z.B. der Einfluss des Abbrandes und der Riss- und Porenvertei lung

auf die Wärmeleitfähigkeit, der Einfluss von Reaktionen zwischen Brenn­

stoff und Hülle auf den Wärmeübergang sowie die Frage nach dem Einfluss

der Spaltstoffumvertei lung auf das Temperaturprofi I. Dies wird Gegen­

stand weiterer Arbeiten sein.

Ich habe Herrn W.Dienst fUr die einführende Diskussionen in das

Gebiet der thermischen Analyse bestrahlter Prüfl inge sowie für Hinweise

auf die Beurtei lung der Ergebnisse in den Kapselversuchseinsätzen

KVE 38 und 40 zu danken.
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1

Tz

1----rB---....

rj

i-o------ ra ----..........

Abb. 2.1: Querschnitt eines Brennstabes

1. Brennstoff (Tz - Zentraltemperatur, TB - Brennstoffober­

flächentemperatur, r B - Brennstoffradius)

2. Hülle (r. - Hül linnenradius, T. - Hül I innentemperatur
I I

r - Hül laussenradius, T - Hül laussentemperatur)
a a
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x = 45 4A / 24 Z. A
• = 33 810 Zykl.8

@ = 33 8 6 Zyk1.8
(Z) = 34 811 Zykl.E

ohne Zentral­
kanal
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o

Abb. 2.2a: Temperaturprofil von Brennstäben ohne Zentral kanal
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x = 36 4AI 3 Zykl. H

• = 37 B 14 Zykl. K
mit Zent ral kanal

3000........-..---~--

2000~---+----+----+---

1000-l----------I-----+----~'<+---

0,2 0,3
-----j...... r(cm)

0,1
0-+------+------+-------+----

o

Abb. 2.2b: Temperaturprofi I von Brennstäben mit Zentral kanal
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'. ~1 gern

(rber) Gefügeradien; • - r 1300, x - r 1700



l-ll

80 90 3
--~~MWd/tMe -10

7060

37 4A 19

5040

33 B 12

3020

~,

10o

I

,

400-1 ,I! '\: / I I ~ I I J \1 I \. I I

I I '\J300-4 I I I I I I

T· (OC)
I

500-1 I» < I I I I I I I I
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Abb. 2.4a: Verlauf der Zentraltemperatur während der Bestrahlung
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3. Spaltgasfrelsetzung und -rückhaltung

H.Zlmmermann
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3.1 Freies Spaltgas

Die aus dem Brennstoff freigesetzten Spaltgasmengen wurden nach Anboh­

ren der Prüflinge unter Vakuum gaschromatographlsch bestimmt (lIfreies

Spaltgas"). Die gemessenen und die berechneten prozentualen Frel­

setzungswerte sind in der Tab. 3.1 aufgeführt, die ausserdem noch die

durch Mahlen ("Poren-Spaltgas") und Auflösen ("Gitter-Spaltgas") von

Brennstoffproben freigesetzten Spaltgasmengen, umgerechnet auf den ge­

samten Brennstoff eines Stabes, enthält. Die prozentualen Freisetzungs­

werte wurden auf die theoretisch entstandenen Spaltgasmengen bezogen,

die unter der Annahme, dass pro Spaltung 0,27 Spaltgasatome entstehen,

sowohl für den radiochemisch bestimmten als auch für den aus thermi­

schen Daten berechneten Abbrand berechnet wurden.

In Abb. 3.1 wurde die prozentuale Spaltgasfrelsetzung in Abhängigkeit

vom Abbrand aufgetragen. Für diese Abbildung wurden

die radiochemisch bestimmten Abbrandwerte benutzt. In die Abb.3.1 wur­

de zum Vergleich noch ein Streuband eingetragen, das die Spaltgasfrei­

setzungen in Abhängigkeit vom Abbrand zeigt, die der Literatur entnom­

men wurden. Die gemessenen Frelsetzungswerte füllen das Streuband voll

aus. Erklärungen für die stark streuenden Messpunkte können nicht In

Jedem Fal I gegeben werden. Neben der Mögl ichkeit von Fehlmessungen,

die wahrschelnl ich beim KVE 41, dessen Werte nicht In die Abbildung ein­

gezeichnet wurden, in Betracht gezogen werden muss, tragen unterschied­

I iche Betriebsbedingungen der einzelnen Stäbe zur Streuung bel, so

hatte beispielsweise der Stab 4A/24 eine wesentl Ich höhere Betriebs­

temperatur als die anderen. Die stark voneinander abweichenden Frei­

setzungswerte der Stäbe aus den KVE 34,35 und 36, deren Abbrände unge­

fähr gleich sind, können auf Grund der bekannten Betriebsdaten nicht

erklärt werden. Trotz der erheb I ichen Streuung ist aber aus der Ab-

bi Idung zu ersehen, dass die Frelsetzung zunächst mit dem Abbrand ziem­

I ich stark ansteigt. Bei höheren Abbränden verflacht dann der Anstieg.

3.2 Poren-Spaltgas

Aus verschiedenen Stellen eines Brennstabes wurden Brennstoffproben

entnommen und gemahlen und die während des Mahlprozesses freigesetzten
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Spaltgasmengen bestimmt. Dieses Spaltgas stammt hauptsächl ich aus Po­

ren innerhalb des Brennstoffes und aus Spaltgasblasen an den Korn­

grenzen; denn beim Zerkleinern erfolgten die Brüche in erster Linie

an durch Poren und Blasen geschwächten Stellen. Die Tei Ichengrössen

nach dem Mahlen I legen unter 1 ~m, so dass man annehmen kann, dass

sämtl iche Poren mit Durchmessern >0,5 ~m geöffnet sind.

Die Versuchsergebnisse sind in Tab. 3.1 aufgeführt und in Abb.3.2 dar­

gestellt. Der Gehalt an Poren-Spaltgas steigt zunächst bis zu ca.

30 MWd/kg Abbrand nahezu I inear mit dem Abbrand auf ca. 7.1018 Spalt­

gasatome pro 9 Brennstoff an. Danach verflacht der Anstieg. Erst über

55 MWd/kg steigt der Gehalt an Poren-Spaltgas wieder merkl ich an, um

bei 90 MWd/kg einen Wert von ca. 18.1018 Spaltgasatomen pro 9 Brenn­

stoff zu erreichen. Dieser Anstieg ist mindestens zum Teil durch die

gegen Bestrahlungsende stark abfal lende Betriebstemperatur in den KVE

38 und 40 bedingt. Jedoch deutet der mit zunehmendem Abbrand steigen­

de prozentuale Antei I des Poren-Spaltgases am gesamten im Brennstoff

zurückgehaltenen Spaltgas an, dass sich auch nach mittleren und höhe­

ren Abbränden noch neue Spaltgasblasen bilden bzw. dass das Spaltgas­

aufnahmevermägen vorhandener Poren noch nicht erschöpft ist. Der An­

tei I des Poren-Spaltgases steigt von ca. 60% bei Abbränden um 20 MWd/kg

auf ca. 70% bei 90 MWd/kg.

3.3 Gitter-Spaltgas

Die gemahlenen Proben, an denen der Gehalt an Poren-Spaltgas bestimmt

wurde, wurden anschi iessend aufgelöst und das dabei freigesetzte

Spaltgas bestimmt. Dieses Spaltgas besteht hauptsächl ich aus den An­

teilen, die sich im Brennstoffgitter in dynamischer Lösung oder in

kleinen Blasen innerhalb der Körner befanden.

Die Versuchsergebnisse sind ebenfalls in Tab.3.1 aufgeführt und in

Abb.3.2 dargestel It. Der Gehalt an Gitter-Spaltgas ist etwa halb so

hoch wie der an Poren-Spaltgas. Die Konzentration des Gitter-Spaltga­

ses steigt ebenfalls bis ca. 30 MWd/kg nahezu I inear mit dem Abbrand

an. Danach bleibt sie bis über 60 MWd/kg mit ca. 3,5.1018 Gasatomen

pro 9 Brennstoff ungefähr konstant, so dass dieser Wert bei der ge­

gebenen Temperaturverteilung als Sättigungswert anzusehen ist. Der
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darauffolgende Anstieg erklärt sich durch die abfal lende Betriebstem­

peratur. So Ist die für die Gltter-Spaltgaskonzentration ausschlag­

gebende Zone mit T <1300
oC bei den KVE 38 und 40 am Bestrahlungsende

um den Faktor 2,5 grösser als der Mittelwert dieser Zone bei ca.

30 MWd/kg. Um ungefähr den gleichen Faktor ist auch die Konzentration

des Gltter-Spaltgases gestiegen.

3.4 Diskussion

Die Spattgasfrelsetzung erfolgt beim stationären Betrieb eines oxIdi­

schen Brennstabes durch Blasenwanderung zum Zentralkanal,über die

Korngrenzen In den Zonen mittlerer und niedriger Temperatur sowie durch

knock-out and recoll-Prozesse. Beim Lastwechseln kommt es durch Rlss­

bi Idung zur Erhöhung der Freisetzung durch plötzl iche Freigabe aus ge­

rissenen Korngrenzen und zerstörten Poren. Ausserdem wird die Frei­

setzungsrate durch Vergrösserung der freien Oberfläche erhöht.

Trotz dieser relativ einfachen Beschreibung der Vorgänge bei der Spalt­

gasfreisetzung war es nicht mögl ich, ein Freisetzungsmodel t auf dieser

Basis zu entwickeln, das mit den Bestrahlungs- und Brennstoffdaten die

gemessenen Freisetzungswerte für die EInzeimessungen richtig wiedergibt.

Der Versuch scheitert wahrschelnl ich vor allem daran, dass sich mit

bekannten Daten, wie Abbrand, Stableistung, Zahl der thermischen Zyklen,

Brennstoffdichte usw., nicht die Rissbildung erfassen lässt. Vergleicht

man die Frelsetzungswerte und Bestrahlungsdaten der KVE's 34 bis 36,

die alle ca. 30 MWd/kg Abbrand haben, so muss man schi lessen, dass min­

destens bis zu diesem Abbrand die nicht erfassbaren instationären Vor­

gänge bei der Spaltgasfrelsetzung entscheidend sind.

Im folgenden sol I versucht werden, den über den Brennstoffquerschnitt

gemlttelten Sättigungswert des Gitter-Spaltgases von 3,5'1018 Spaltgas­

atomen pro 9 Brennstoff zu deuten. Geht man von den Annahmen aus, dass

sich in der Brennstoffzone ohne so schnelle Blasenwanderung wie in der

Stengetkristal Izone durch Wachstum und Wiederauflösung der Blasen eine

Gleichgewichtsgrösse von ca. 40 ~ Durchmesser [3.1] und eine Keim-
17 -3

dichte von 10 cm [3.2] unter den gegebenen Bestrahlungsbedingungen ein-

stellen u.enthält eine solche Blase, deren Innendruck mit der Ober­

flächenspannung Im Gleichgewicht steht, ca. 400 Spaltgasatome, so be-
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finden sich in dieser Zone ca. 4'1018 Spaltgasatome/g Brennstoff.

Bel einem mittleren Innenradius dieser Zone von 0,2 cm sind das ge­

mittelt über den gesamten Querschnitt 2,3'1018 Gasatome/g Brennstoff.

Die Menge des Spaltgases In Blasen ändert sich nicht, wenn In den

heisseren Zonen infolge höherer Beweg I Ichkelt die Blasen zusammen­

stossen und sich vereinigen, wodurch sie sich vergrössern und Ihre

Dichte abnimmt.

Zusätzl ich befindet sich noch ein Tel I des Spaltgases in dynamischer

Lösung. Aus dem Rest der gemessenen Gitter-Spaltgasmenge ergibt sich
18dieser Anteil zu ca. 1,2'10 Spaltgasatome pro 9 Brennstoff oder

ca. 6'10-4 Gasatome pro Schwermetallatom. Dieser Wert könnte grössen­

ordnungsmässlg richtig sein, denn Nelson [3.2] errechnete für 10% an­

gereichertes U02 in einem thermischen Neutronenfluss von 3.1013cm-2s- 1

bei einem Gasatomdlffuslonskoeffizienten von 10-14cm2s- 1 eine Sätti­

gungskonzentration von ca. 3'10-4 Gasatome/Metallatom. Der Sättigungs­

wert des Gitterspaltgases lässt sich also durch das Spaltgas in klei­

nen Blasen und in dynamischer Lösung erklären.

Die Kr:Xe-Verhältnisse der verschiedenen Spaltgasanteile sind in der

Tab. 3.2 aufgeführt. Beim erzeugten Spaltgas (freies Spaltgas+Poren-+

Gitter-Spaltgas) beträgt es 1:17,7. Das Kr:Xe-Verhältnis des freien

Spaltgases entspricht dem des erzeugten. Dagegen ist das des Poren­

Spaltgases grösser und das des Gltter-Spaltgases kleiner als es der

Erzeugung entspricht. Das bedeutet, dass thermische Diffusion ein we­

sentl Icher Prozess bel der Spaltgasaufnahme durch Poren ist.

Das aus der Stengelkristal Izone freigesetzte Spaltgas sollte das glei­

che Kr:Xe-Verhältnis haben wie bei der Entstehung, denn die schnel I

wandernden Blasen nehmen die Gasatome unabhängig von deren Beweg I ich­

kelt im Gitter auf. Ebenso dürfte die strahleninduzierte Diffusion

beider Gasarten in den äusseren Brennstoffzonen ungefähr gleich sein,

wodurch das Kr:Xe-Verhältnls in den Korngrenzenblasen ungefähr dem

der Entstehung entspricht. Damit wird die Auffassung gestützt, dass

das freie Spaltgas hauptsächl ich aus der Stengelkristal Izone und aus

Korngrenzenblasen der äusseren, nicht plastischen Zone stammt. Auch

bel knock-out- und recoil-Freisetzung dürfte kein unterschiedliches

Verhalten von Xe und Kr bestehen.
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Auf Grund der vorstehenden Ergebnisse lässt sich für Zwecke der Model 1­

rechnung an Oxidbrennstäben eine empirische Formel für die Spaltgas­

freigabe angeben. Ihr I iegen folgende Annahmen zugrunde:

- In der Brennstoffzone mitT>1300oC ist die Menge des gespeicherten

Spaltgases relativ gering und der Sättigungswert wird rasch er­

reicht.

- In der Zone ohne Gefügeänderung (T <1300oC) wird Spaltgas in erheb-

t ichen Konzentrationen gespeichert und die Einstel lung der Sätti­

gungskonzentration erfolgt langsam. Es scheint gerechtfertigt, diese

Zone noch einmal zu untertei len, und zwar in eine Zone mit T <10000
C

in der wahrscheinl Ich nur strahlungsinduzierte Diffusion stattfin­

det und In eine Zone mit T = 1000 - 1300oC, In der thermische Diffu­

sion bereits eine Rolle zu spielen beginnt.

- Die Frelsetzung aus der Zone ohne Gefügeänderung erfolgt im wesent­

I lehen durch den break-away-Mechanlsmus. Dieser Vorgang wird nach

3 bis 4% Abbrand wIrksam, wenn die Belegung der Korngrenzen mit Spalt­

gasblasen so dicht wird, dass die Blasen untereinander in Verbin-

dung treten und die Korngrenzen aufreissen.

Die Formel für die Freisetzung lautet dann:

mit

8'10-
4

(1_e-A/0,005)]
[1- O,27A

o für A ~ 0,03
{ -3

[1- 6·10 (1- -(A-0,03)/0,03)]
0,27(A-0,03) e

2 2
r 1000-r 1300

2 3r - r zk

für A>0,03

o für A ~ 0,04
F3 = { -2

1·10 -(A-0,04 )/0 04
[1-' 0,27(A-0,04)(1-e ' )]

A Abbrand

r Brennstoffradius

2 2
r -r1000
2 2r -rzk

für A >0,04



r zk
r 1300

- 40

Radius des Zentral kanals

oRadius der 1300 C Isothermen

r 1oo0 Radius der 1oo0oC Isothermen

Für die mittleren FR 2-4a-Werte r = 3,1 mm, r 13oo= 2,5 mm, r 1000 =
2,8 mm und rzk = 1mm Ist die Spaltgasfreisetzung nach obiger Formel

in Abb.3.1 eingetragen. Für die hochabgebrannten Proben aus dem KVE

38 und 40 treffen diese Temperaturzonen nicht mehr zu. Das Temperatur­

niveau dieser Proben I iegt wesentlich niedriger, demzufolge ist auch

die Spaltgasfrelsetzung kleiner. Die bei diesen Proben gegen Be­

strahlungsende abgefallene Temperatur lässt die Anwendung obiger For­

mel in ihrer einfachen Form nicht zu, da diese Formel die direkte

Einstellung von Gleichgewichtszuständen zur Voraussetzung hat. Diese

Voraussetzung ist jedoch bei den genannten Proben nicht gegeben. Hin­

zu kommen Irreversible Gefügeänderungen, die die Konzentration des

gebundenen Spaltgases ebenfalls beeinflussen. Bessere Uberelnstimmung

mit der gemessenen Freisetzung zeigt die Formel bel ansteigender

Temperatur, wie das Beispiel der bei niedrigem Abbrand überhitzten

Probe 4A/24 zeigt. In Abb.3.1 ist neben dem entsprechenden Messpunkt

der für die spezielle Temperaturvertei lung dieser Probe berechnete

Verlauf der Spaltgasfreigabe eingetragen.

Für die sichere BE-Auslegung sollte im Hinbl ick auf das breite Streu­

band der Spaltgasfrelgabewerte, das durch die hier behandelten

Messungen nicht eingeengt, sondern in seiner Breite durchaus bestä­

tigt wurde, nicht die angegebene Formel, sondern die obere Grenze

des Streubandes in Abb.3.1 zugrunde gelegt werden.
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Tabeil e 3.1: Spaltgasdaten der Versuehsgruppe FR 2 - 4a

Abbrand Spalt- Freies Spaltgas F Poren-Spaltgas P Gitter-Spaltgas G ges.Spaltgas

KVE PrOfi ing (radio- gas
ehern, ) (theo-

(F+P+G)

ret. ) 3
%theor. % Kr:Xe em3 %theor. d 3

%theor. %
3em I' Kr:Xe em Kr:Xe em Kr:Xe

MWd/kg em3 (F+P+G) (F+P+G) (F+P+G)

33 B 10 11,0 6,97 2,68 38,5 36,0 1: 15,7 2,87 41,2 38,5 1: 17,7 1,90 27,3 25,5 1: 19,0 7,45 1: 17,2
B 7 10,4 6,57 2,60 39,6 39,3 1: 19,6 2,06 31,4 31,1 1:12,6 1,96 29,8 29,6 1:21,5 6,62 1: 17,1
B 6 10,1 6,40 2,39 37,3 37,4 1: 17,5 2,43 38,0 38,0 1: 16,3 1,57 24,5 24,6 1; 17,1 6,39 1: 16,9

34 B 13 30,0 18,68 8,87 47,5 48,3 1:32,2 6,07 32,5 33,1 1:17,8 3,42 18,3 18,6 1:14,8 18,36 1:21,7
B 12 30,4 19, '17 13,45 70,2 47,3 1:28,9 7,73 40,3 27,2 1: 13, 5 7,28 38,0 25,5 1:22,1 28,46 1:20,9
B 11 27,6 17,45 13,87 79,5 - 1: 16,0 - - - - 8,87 50,8 - 1:21,1

35 4A/4 26,6 16,93 3,27 19,3 23,8 1:7,0 6,65 39,3 48,4 1:17,5 3,81 22,5 27,8 1:23,3 13,73 1: 13,8
4A/2 27,5 17,43 3,82 21,9 28,1 1: 5,6 6,19 35,5 45,6 1: 15,9 3,57 20,5 26,3 1-:23,3 13,58 1: 11,4
4A/l 28,6 18,33 4,13 22,6 27,2 1: 5,6 7,26 39,7 47,8 1:16,8 3,81 20,8 25,0 1:22,1 15,20 '1: 11,7

36 4A/9 29,2 18,41 7,11 38,6 43,8 1:10,2 6,28 34,1 38,6 1:17,6 2,86 15,5 17,6 1: 18,8 16,25 1: 13,5
4A/8 30,3 19,17 4,87 25,4 36,7 1: 9,4 5,22 27,7, 39,3 1: 15,2 3,18 16,6 24,0 1:22,1 13,27 1: 13,3
4A/5 32,0 20,31 9,67 47,6 50,1 1:23,0 5,30 26,1 27,5 1:14,0 4,33 21,3 22,4 1:26,4 19,30 1:20,1
4A/3 32,1 20,44 - - - - 5,08 24,9 - 1:14,0 2,17 10,6 - 1: 15, 1 - -

::
37 4A/19 60,8 36,18 - - - 5,44 15,0 - 1:24,2

4A/16 62,2 37,56 31,56 84,0 82,8 1:20,6 5,30 14,1 13,9 1':21,3 1,27 3,4 3,3 1:25,1 38,13 1:20,8

4A/15 71,8 42,62 32,59 76,5 73,0 1: 16,7 10,15 23,8 22,7 1:21,9 1,89 4,4 4,3 1:24,1· 44,63 1: 18,9

B 14 66,3 41,73 24,22 58,0 58,0 1:20,3 13,70 32,8 32,8 1: 19,5 3,87 9,3 9,2 1: 14,6 41,79 1: 19,5

38 4A/22 96,6 57,15 47,65 83,4 73,0 1: 18,5 11,21 19,6 17,2 1: 17,6 6,38 11,2 9,8 1:24,5 65,24 1:18,9

4A/21 89,0 53,12 54,13 (101,9) 76,3 1: 17,5 11,59 21,8 16,3 1: 17,5 5,20 9,8 7,4 1:23,4 70,92 1: 17,9

4A/20 90,8 54,02 42,86 79,3 68,3 1: 17,9 13,67 25,3 71,8 1: 17,1 6,26 11,6 9,9 1:22,6 62,79 1: 18,2

40 4A/28 85,5 50,86 36,56 71,9 59,5 1: 18,7 16,97 33,4 27,6 1:16,5 7,87 15,5 12,9 1:21,5 61,40 1: 18,4

4A/25 90,7 54,12 38,35 70,9 58,5 1:18,7 23,03 42,6 35,1 1: 16,9 4,23 7,8 6,4 1:22,3 65,61 1:18,3

4A/26 93,0 55,20 36,20 65,6 57,6 1:15,4 18,05 32,7 28,7 1: 16,9 8,59 15,6 13,7 1: 19,6 62,84 1:16,4

4A/27 95,5 56,76 41,73 73,5 63,4 1:20,6 16,14 28,9 24,5 1: 16,7 8,00 14,1 12,1 1:23,2 65,87 1: 19,9

41 4A/18 46,8 28,03 38,08 ( 1.36) - 1: 18,3
4A/23 44,8 27,02 37,38 ( 138) - 1: 17,9 keine gebundenen Spaltgase bestimmt
4A/17 35,2 20,98 38,62 ( 184) - 1:17,2

45 4A/24 13,6 8,13 7,38 90,8 69,0 1:23,8 2,64 32,5 24,7 1: 12,3 0,68 8,4 6,3 1:22,5 10,70 1:19,4
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Tabelle 3.2: Kr:Xe-Verhältnisse der verschiedenen
SpaItgasante i Ie

Kr:Xe

entstandenen Spaltgas

freies Spaltgas

Poren-Spaltgas

Gitter-Spaltgas

1:17,7

1: 17,6

1:17,0

1 :19,5
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4. Leervolumen-Verlagerung

W.Dienst, G.Ondracek
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4.0 Einleitung

Die BrennstoffgefUgestruktur, die sich in Oxidbrennstäben bei hohen spe­

zifischen Stableistungen normalerweise ausbi Idet, ist aus vielen Veröf­

fentl ichungen bekannt. Abb.4.1 zeigt als Beispiel zwei Brennstabquer­

schnitte aus der hier untersuchten Versuchsgruppe. Die Aussenradien der

rekrlstal I isierten Brennstoffzone, der Säulenkristal Izone und des Zen­

tralkanals wurden bereits im Zusammenhang mit der mikroskopischen GefUge­

untersuchung In den Heissen Zellen vermessen und fUr jeden Brennstab­

prUfl ing in einer Tabelle zusammengestellt, wie sie Abb.4.2 zeigt.

Die Kenntnis der antei ligen Grösse der verschiedenen BrennstoffgefUge­

zonen ist vor allem fUr die DurchfUhrung, OberprUfung und Verbesserung

der Analyse der Temperaturvertei lung im Brennstab von Bedeutung (s.Ab­

schnitt 2). FUr die Analyse der Leervolumenverteilung bringt sie da­

gegen nur eine Tei laussage (Grösse des Zentral kanals), die durch Vermes­

sung des antei ligen Rlss- und Porenvolumens sowie der radialen Poren­

volumenverteilung stark erweitert werden muss. Dadurch werden -neben

einer weiteren Verfeinerung der thermischen Analyse- erst die Voraus­

setzungen fUr Aussagen Uber das Sinter-, Schwel I-und Kriechverhalten

des Brennstoffes unter Bestrahlung sowie Uber die mechanische Wechsel­

wirkung zwischen Brennstoff und HUI le erreicht.

4.1 Aussenrisse

4.1.1 Messergebnisse

Ein relativ grob vertei Iter Leervolumenantei I liegt -ausser im Zentral­

kanal- in den breiten radialen Aussenrissen vor, die von der äusseren

Brennstoffoberfläche ausgehen(s.Abb.4.1). Eine Vermessung der Breiten

und der Querschnittsflächen dieser Risse erscheint grundsätzl ich ge­

eignet, Aussagen Uber den Vorgang, durch den der Brennstoff unter Be­

seitigung des ursprUngl ich vorhandenen Spaltes in Kontakt mit der HUI le

kommt, sowie Uber Schwel 1- und Sintereffekte in der äusseren Brennstoff­

zone zu liefern.

Zur Ermittlung der Rissbreiten und -querschnittsflächen wurden mikros­

kopische Bi Ider mit 15-facher Vergrösserung verwendet, die gerade den

ganzen Brennstabquerschnitt erfassen (s.Abb.4.1). Mit einer 20-fach
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vergrössernden Messlupe wurden die Rissbreiten am Brennstoffumfang

(unter Korrektur deutl ich erkennbarer AusbrUche) gemessen. Die Quer­

schnittsflächen der Risse wurden nach zeichnerischer Übertragung auf

transparentes Mi I I imeterpapier abgeschätzt. Ausserdem wurde die mitt­

lere radiale Tiefe der Risse bestimmt. Die Tabelle 4.1 enthält fUr je­

de Bestrahlungskapsel (je 3 - 4 Brennstabprüflinge mit 1 - 2 untersuch­

ten Querschnitten) die mittleren Messwerte (unter Angabe der Schwan­

kungsbreite der Einzelwerte) für die Summe der Rissbreiten und -quer­

schnittsflächen je Brennstabquerschnitt, die mittlere Anzahl und ra­

diale Tiefe der ausgewerteten Risse, die Zahl der thermischen Zyklen

(=Reaktorabschaltungen) während der Bestrahlung sowie den mittleren Ab­

brand des Brennstoffes.

Wenn die Messwerte in der Tabelle 4.1 untereinander verglichen werden,

zeigt sich, dass

1) in dem erfassten Abbrandbereich nirgends eine Vergrösserung

der Brennstoff-Aussenrisse mit steigendem Abbrand erkennbar Ist,

2) in dem Abbrandbereich von etwa 10 - 30 MWd/kg auch keine Verkleine­

rung der Aussenrisse mit steigendem Abbrand sicher nachweisbar ist

(das gi It vor allem im Hinbl ick auf die Rissflächen-Summen),

3) oberhalb von 40 MWd/kg Abbrand eine deutl iche Verkleinerung der

Aussenrisse beobachtet wurde.

Die Rissflächenmessung kann dabei keine grundsätzl ich andere Aussage

als die RIssbreitenmessung liefern. Sie bietet jedoch eine wertvolle

Kontrolle der Rissbreitenmessung, wel I ihre Ergebnisse eine mittlere

Rissbreite beinhalten, die weniger anfällig für Schi iffpräparatlons­

fehler (AusbrUche, Randeffekte) und gegen ungleichmässlge Veränderungen

der Rissbreite ist, als die Rissbreite am Brennstoffumfang.

Die gemessenen Aussenrisse sind auf jeden Fal I das Ergebnis verschie­

den grosser relativer Volumenänderungen der Inneren, sehr heissen und

daher plastischen Brennstoffzone und der äusseren, kälteren, verhält­

nismässig starren Brennstoffzone. Die Aussenrisse haben ihre maximal

mögl iche Grösse erreicht, wenn der äussere Brennstoffdurchmesser bis

zum Innigen, auch im kalten Zustand haftenden Kontakt zwischen Brenn­

stoff und Hülle vergrössert worden Ist. Wenn sich dabei weder der HUI 1-
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durchmesser noch das spezifische Volumen der äusseren,starren Brenn­

stoffzone geändert hat, führt eine einfache geometrische Betrachtung

zum Ergebnis, dass die Summe der Rissbreiten = 2~d Ist, wenn d die

Breite des ursprUngl ichen radialen Kaltspaltes zwischen Brennstoff

und Hülle Ist. In Tab.4.1 Ist neben den ermittelten Messwerten auch

ihr Verhältnis zu diesern"geometrisch mögl lehen Maximalwert" angegeben.

4.1.2 Diskussion der Messergebnlsse

Die Bildung der Aussenrisse, d.h. der breiten radialen Risse in der äus­

seren, verhältnismässig starren Brennstoffzone, kann durch die Spalt­

gasschwel lung der Inneren, plastischen Brennstoffzone verursacht sein

oder durch einen Rlss-Rastmechanlsmus, bei dem ein Volumenantei I der

bei Temperaturänderungen durch thermische Spannungen erzeugten Risse

jeweils nach einem vollen Temperaturzyklus als zusätzl iches Leervo­

lumen Im Brennstoff zurückbleibt. Dieser Anteil kann durch mechanische

Verschiebungen, SIntervorgänge oder durch Abtransport im Temperatur­

gefälle stabilisiert worden sein.

Der Rissbildungsvorgang scheint bereits im Abbrandbereich bis zu

10 MWd/kg vollständig abzulaufen; denn bel höheren Abbränden war keine

weitere Vergrösserung der Risse nachzuweisen. Die geringe Zahl von nur

acht thermischen Zyklen bis zum Abbrand von 10 MWd/kg (KVE 33) sowie

die Unwirksamkeit der vielen folgenden Zyklen bezügl ich einer Vergrös­

serung der Risse lassen einen Rlss-Rastmechanismus für den Rlssbi Idungs­

vorgang wenig wahrscheinl ich erscheinen.

Zwangloser lässt sich die Rissbildung durch die Spaltgasschwel lung der

Inneren Brennstoffzone erklären, deren Temperatur zur schnellen Bi 1­

dung grosser Spaltgasblasen ausreicht. Die relative Vergrösserung des

äusseren Brennstoffumfanges durch die oben erwähnte maximale Rissbrei­

ten-Summe 2~d beträgt diR, wenn R der ursprUngl iche Brennstoff-

radius ist. Mit d ~ 100~m und R ~ 3,1 mm ergibt sich ein Zuwachs von

3,2%. Bei einer Risstiefe ßRR, ~ 0,2 R wird dieser Zuwachs durch eine
ISS

lineare Spaltgasschwel lung von 4% am Rande der inneren Brennstoffzone

vor der Rissfront erreicht. Demnach müsste dort bei Beginn der Bestrah­

lung bis zu einem Abbrand von etwa 10 MWd/kg eine Volumenschwel Ige­

schwlndigkeit von mindestens 12 Val .-%/10 MWd/kg vorgelegen haben. Ent­

sprechende Schwellgesdwindigkeiten sind tatsächl ich von fast frei, d.h.
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ohne wesentl lehen HUI Iwlderstand schwellenden Oxidbrennstoffproben bel
oetwa 1700 C erreicht worden [4.1]. Der Schwel Idruck lag dabei sehr

niedrig [4.2] und wäre fUr eine messbare Krlechverformung der HUI le

an den hier untersuchten Brennstabproben bel weitem nicht ausreichend.

Die Aufweitung der Aussenrisse und die entsprechende Vergrösserung des

Brennstoffdurchmessers muss daher bel enger BerUhrung des Brennstoffes

mit der HUI le enden.

Bisher ist nur die Änderung der Messwerte In Tab. 4.1 bis zu mittle­

rem Abbrand diskutiert worden, aber nicht Ihr absoluter Betrag. Tab.4.1

zeigt, dass die Summe der gemessenen RIssbreiten Im allgemeinen weit

Uber 100% der geometrisch mägl ichen Maximalwerte I iegt. Diese Abwei­

chung ist wahrschelnl Ich auf AusbrUche an den Rissrändern zurUckzufUh­

ren, die während der Bestrahlung und vor allem während der Schi iff­

probenvorbereitung entstehen. Im Abschnitt 4.3 wird im Zusammenhang mit

der Porositätsmessung die BerUckslchtigung von Verfälschungen bei der

Schi iffpräparation durch einen Korrekturfaktor erörtert.

Hier bleibt zunächst festzustellen, dass die gemessenen RissbreIten­

summen bis zu einem Abbrand von etwa 30 MWd/kg im Mittel um 80% höher

I legen, als sie fUr einen Brennstoff unveränderter Dichte maximal zu

erwarten wären. Dieses Ergebnis könnte -ausser auf Präparationseffekte­

auch auf eine bestrahlungsbedingte Nachsinterung der äusseren Brenn­

stoffzone zurUckgefUhrt werden. Dann mUsste ihm jedoch eine lineare

Sinterschrumpfung von 0,8.3,2% (s.o.) und damit eine Porositätsabnahme

von 7,7% zugrundeliegen. Eine derartig starke Nachverdichtung des Brenn­

stoffes ist bei der SInterdichte von etwa 92% TD äusserst unwahrschein­

lich und wird auch durch die in den Schi iffbl Idern sichtbare beträcht-

I iche Porosität der äusseren Brennstoffzone widerlegt, wie im besonde­

ren noch im Abschnitt 4.3 quantitativ gezeigt wird. Demnach ergibt sich

die Folgerung, dass das Ergebnis der Rissbreitenmessung zwar eine be­

strahlungsbedingte Nachsinterung der äusseren Brennstoffzone nicht aus­

schliesst, fUr Ihren Nachweis aber wegen einer viel zu grossen Fehler­

breite ungeeignet ist.

Schi iesslich ist noch die VerfUgbarkeit des Leervolumens in den Aussen­

rissen fUr die Schwellung der äusseren Brennstoffzone zu diskutieren.
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Gleichmässig über den Brennstoffumfang vertei Ites, frei zugängl iches

Spaltvolumen wird durch die starke anfängl iche Schwellung der inneren

plastischen Brennstoffzone in die Aussenrisse verlagert und I iegt dort

grob diskontinuierl ich vertei It vor. Das tangential (und entsprechend

auch axial) gerichtete Schwellen des Brennstoffes in die Aussenrisse

wird bei Kontakt zwischen Hülle und Brennstoff durch Reibungskräfte

behindert. Die Rissbreiten- und Rissquerschnittsflächen-Messwerte in

Tab.4.1 lassen den Schluss zu, dass das Leervolumen in den Aussenris­

sen aufgrund dieser Lage bis zu einem Abbrand von 30 MWd!kg nicht durch

die Brennstoffschwel lung in Anspruch genommen wird. Erst bei höheren

Abbränden beginnen sich die Aussenrisse vom Brennstoffumfang her zu

schi iessen. Das lässt sich aus den Messwerten in Tab.4.1 entnehmen und

wird durch Abb.4.3 demonstriert.

4.2 Zentral kanal

Der am einfachsten und relativ am zuverlässigsten messbare Antei I des

Leervolumens in den bestrahlten Brennstabproben ist das ZentralkanaI­

Volumen. Seine Untersuchung bietet sich daher als geeigneter erster Zu­

gang zur Analyse der gesamten Leervolumenvertei lung an. Der Zentral kanal­

Durchmesser an sich wird als Eingangsgrösse für die Berechnung der ra­

dialen Temperaturvertei lung im Brennstoff unter Bestrahlung benötigt.

Für die Untersuchung der Leervolumen-Verteilung in einer Brennstabprobe

wurden jewei Is Mittelwerte der Gefügezonenradien in den Messtabel len

gemäss Abb.4.2 verwendet. Die Zuverlässigkeit dieses Verfahrens wurde

bezügl ich des Zentralkanaldurchmessers durch Vergleichsmessungen an

Betatron-Röntgenbi Idern der Brennstabproben aus der Versuchsgruppe FR 2­

4a geprüft. Dabei wurde der mittlere Zentral kanal durchmesser durch plani­

metrische Vermessung des Flächeninhaltes der Zentral kanal-Projektion be­

stimmt. Systematische Abweichungen durch die verschiedenen Abbl Idungsver­

fahren liessen sich durch unmittelbare Vermessung des Zentralkanaidurch­

messers In der Schnittebene der Schi Iffproben ausschi iessen. Die Ver­

gleichsmessungen ergaben, dass der Mittelwert der Messwerte aus den ver­

fügbaren Schi iffbildern den tatsächl ichen mittleren ZentralkanaIdurch­

messer mit einer mögl ichen relativen Ungenauigkeit von öDZK = ± 15%

wiedergibt.
In dem hier überstrichenen Abbrandbereich von etwa 10 - 95

MWd!kg konnte keine systematische Abhängigkeit der Zentral kanal-
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Querschnittsfläche, die als Messgrösse verwendet wurde, vom Abbrand ge­

funden werden. Dabei reichte die Messgenauigkeit Jedoch nicht dazu

aus, eine al Imähl iche Verkleinerung des Zentral kanals durch die langsa­

me Schwellung der relativ kalten äusseren Brennstoffzone auszuschl ies­

sen. Es ergab sich Jedoch ein deutl icher Zusammenhang der Zentralkanal­

Querschnittsfläche mit der maximalen Stableistung, aber nicht mit der

mittleren Stab leistung. Das ist insofern verständl ich, als sich die

charakteristischen Brennstoffgefügezonen bei der maximalen Stableistung

in ziemlich kurzer Zeit mit dem grössten (bezügl. der Bestrahlungsbe­

dingungen) mögt ichen Radius bi Iden und bei niedrigeren Stableistungen

nicht reversibel umgeformt werden können. Dabei ist unter der "maxIma­

len" Stableistung hier und im folgenden -abweichend von Tab. 1.2- die

mittlere Stableistung für den Bestrahlungszyklus mit der höchsten

Leistungsbelastung zu verstehen.

Für die Analyse der Leervolumenvertei lung in den Brennstabproben ist vor

al lern das Verhältnis des Zentral kanal-Volumens zu den sonstigen Leer­

volumen-Antei len von Interesse. In Abb.4.4 sind daher die Verhältnisse

des Zentral kanal-Volumens zum Porenvolumen in der gesamten Kornwachs­

tumszone FZK/F k' t .p, und zum gesamten Leervolumen, FZK/F .. P+ mit+ ' re r I s • I
P = (1 - Schmierdichte), in Abhängigkeit von der maximalen Stablei-

stung X dargestel It. FZK' F k' t und F. sind die Querschnittsflä-max re r I s • I

chen des Zentralkanals, der gesamten Kornwachstumszone (einschl.Zentral-

kanal) sowie des gesamten Hül I innenraumes, P ist die Sinterporosität des

Brennstoffes. Einem Vorschlag aus Dounreay [4.3J folgend, wurde für die

Auftragung in Abb.4.4 eine bezügl. der Schmierdichte normierte Stab-

leistung x· = X /1-2P+ verwendet, die in erster Linie denmax.norm. max
Einfluss des Leervolumens auf die Wärmeableitung und damit auf die Brenn-

stofftemperatur einbezieht.

In dieser Darstel lung lassen sich die Messwerte von fast allen Brennstab­

querschnitten aus der Versuchsgruppe FR 2-4a in geradl inig begrenzten

Ergebnisbänder einordnen, deren Breite etwa der obigen Ungenauigkeits­

Angabe für den Zentral kanal-Durchmesser, oDZK=:15%,entspricht. Diese Bän­

der weisen einen deutl ichen Ansteig mit der maximalen Stableistung auf.
+

Der resultierende Zusammenhang FZK/Fj'P =f(xmax) erscheint unmittelbar

für Model Irechnungen zum Brennstabverhalten verwendbar.
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Abb.4.4 zeigt, dass als Einzugsbereich für den Zentral kanal die gesamte

ursprüngl iche Leervolumen-Verteilung im unbestrahlten Brennstab in Be­

tracht gezogen werden muss. Der Transport von Brennstoffporen al lein

würde offenbar nur bei den niedrigen Stableistungen für das beobachte­

te Zentralkanalvolumen ausreichen, auch wenn als EInzugsbereich die ge­

samte Kornwachstumszone (F k I t ) angenommen wird. Denn FZK/F kr l t •Pre r s • re r I s •
überschreitet oberhalb X ~ 550 W/cm die 100%-Grenze.max

Ohne Kenntnis der Im Brennstoff verbliebenen Restporosität lässt sich

daraus nur folgern, dass die durch Spaltgasschwel lung oder Riss-Rast­

vorgänge in die Innere, plastische Brennstoffzone aufgenommenen Leer­

volumenanteile aus dem Spalt zwischen Brennstoff und Hülle ebenso einem

Transport Im radialen Temperaturanstieg unterl legen wie die SInterporen.

Der in den Zentral kanal transportierte Antei I steigt mit der Stableistung.

4.3 Porosität

4.3.1 Messergebnlsse

Aus den vorangehenden Abschnitten geht hervor, dass ohne eine quantita­

tive Vermessung des Poren- und RIssvolumenantei les im bestrahlten Brenn­

stoff keine eindeutigen Aussagen über den Mechanismus der Leervolumen­

verlagerung und nur relativ grobe, zusammenfassende Angaben über die

Leervolumenvertei lung gemacht werden können. Daher wurden ausgedehnte

Entwicklungsarbeiten zur Messung der im Brennstoff fein vertei Iten Leer­

volumenantei le mit einem elektronischen BIldanalysator durchgefUhrt.

Diese Messung erfordert einen sehr hohen Aufwand, Im besonderen für die

geeignete Präparation der untersuchten keramographischen Schliffproben

[4.4]. Daher wurde In der Versuchsgruppe FR 2-4a geprüft, ob sich auch

an Schi Iffproben, die nur nach den für die visuelle Beobachtung übl ichen

Verfahren behandelt worden sind, brauchbare Porositäts-Messergebnlsse

erzielen lassen.

Zur Vermessung wurden zunächst 30 Schliffproben aus den KVE 33-37 und

45 herangezogen, die Abbrandwerte von etwa 10 bis 65 MWd/kg aufwiesen

(s.a. Abschnitt 1). Die Schi iffbl Ider der Proben aus den KVE38 und 41

lagen erst sehr spät vor,und diejenigen aus dem KVE 40 waren für die

Auswertung ungeeignet.
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Die Messungen zur Porosität und zum Rissvolumen wurden bewusst an 15­

fach vergrösserten Ubersichtsaufnahmen durchgefUhrt, und zwar aus fol­

gendem Grunde: Der kalkul ierte maximale Arbeitsumfang beträgt mehrere

100 Schi iffe pro Jahr. Da die maximale Messfeldgrösse auf dem Monitor

eines elektronischen Bildanalysators beschränkt Ist, wächst die An­

zahl der nötigen Messungen mit der Vergrösserung. Um mit mögl ichst

geringem zeltl lehen Aufwand mögl ichst viele Bilder auszuwerten, ist die

Vergrösserung klein gehalten, höchstens allerdings so klein, dass die

Messgenauigkeit den Informationswert nicht beeinträchtigt. Um dies bei

den Messungen zur Porosität und zum RIssverhalten richtig einzuschät­

zen, sind zwei Betrachtungsweisen empfehlenswert:

a) Es sollen absolute Poren- und Rlssvolumlna ermittelt werden.

b) Es genUgt die Ermittlung relativer Werte.

Die Ermittlung absoluter Werte mit hoher Genauigkeit ist bislang vor

allem durch Unsicherheiten in der Präparation und der mikroskopischen

Aufnahmetechnik nicht sichergestellt. So ist nicht auszuschl lessen,

dass das Vibrieren des Brennstabes beim Trennen die Randzonen der

Tabletten beschädigt. Allerdings sind hier grobe Fehler kaum zu befUrch­

ten. Die sehr sorgsame und detail I lert beschriebene Probenpräparation

in den heissen Zellen lässt auch keine groben GefUgefehler durch Proben­

nahme (Trennen) und Einbetten erwarten [4.5].Wohl aber wurde festge­

stel It, dass unterschiedliche Pol iermittel und die Pol ierdauer merkl i­

ehen Einfluss auf den Absolutbetrag der Schi Iffporosität haben [4.4,

4.5]. Hinzu kommt, dass das bisher verwendete Vibrationspol ieren höhe­

re Porositäten im Schi iffbi Id hinterlässt, als das -bisher nicht be­

nutzte- Pol ieren auf rotierender Scheibe. Auch die Verwendung von Pa­

pieren verschiedener Gradation im fotografischen Wiedergabeprozess

spielt hier eine Rolle. Im Beispiel der Abb.4.5 ist dies bereits visuol I

erkennbar. Ausserdem mach t sich die untersch ied I iehe Verseh lei ssfest ig­

keit von HUI le und Brennstoff am Spalt mehrfach nachtei I ig bemerkbar.

Die Aussenzone des Brennstoffs erreicht oft nicht die gleiche Schi iff­

qual ität, ist leicht ungleichmässig pol iert und erscheint infolge

der Randverzeichnungen niedrig vergrössender Objektive dunkel. Die da­

durch vorgetäuschte "Porosität" ist im al 'gemeinen unecht. Der Ver­

gleich zweier Vergrösserungen desselben Schi iffes in Abb.4.6 demon­

striert diesen Fal I.
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Aus diesen GrUnden sind die bisher und auch hier mitgeteilten Absolut­

werte zur Porosität systematisch fehlerbehaftet. Es gibt keine Möglich­

keit, sie zu korrigieren. Die Relativwerte Uber die Schliffebene da­

gegen könnten die Poros Iti:ltsverte I1 ung r Icht I9 wiedergeben.

Von den vermessenen Schliffbildern wurden nur diejenigen ausgewertet,

bel denen die genannten Fehlerquellen am geringsten sind. Ein Beispiel

Ist In Abb.4.7 wiedergegeben. Gemessen wurde die Poroslti:lt und dass Rlss­

volumen sowie die Summe belder. Ausserdem sind die wichtigsten Kenndaten

der Tabletten aufgefUhrt. Die Abbrandwerte wurden auf Atomprozent mit

8,7 MWd/kg ~ 1 At.-% U+Pu umgerechnet~)lhre Streubreite betri:lgt ±15%.

Da anderen Berichten und den PrUfbli:lttern der Helssen Zellen einheitliche

Spaltbreiten zwischen HUI le und Brennstoff vor der Bestrahlung nicht ent­

nommen werden konnten, wurden diese Angaben aufgrund des Herstel lungs­

berichtes ermittelt. Die Spaltbreite nach der Bestrahlung Ist ein Mittel­

wert aus Messungen an- Längs- und Quersch 11 ffen, die den PrU fprotoko I Ien

der Helssen Zellen entnommen werden konnten.

Aus den angegebenen Porosltäten wurde die mittlere Integrale Porosität

fUr jeden Schliff errechnet und Uber dem Abbrand aufgetragen. Wie Abb.

4.8 zeigt, Ist ein funktioneller Zusammenhang nicht erkennbar. Um die er­

wähnten systematischen Fehler mindestens teilweise zu kompensieren, wur­

den die fUr die verschiedenen Messberelche Im Schliff ermittelten Poro­

sltäten normiert. Es wurde Ihr Verhältnis zur mittleren Integralen Poro­

sität des Schliffes gebildet. In Abb.4.9 sind die normierten Porosltäten

fUr die verschiedenen Messberelche Uber der Messberelchspositlon Im

Schi Iff aufgetragen. Die Streubreite bel den einzelnen Positionen Ist

sehr gross und nicht abbrandzugeordnet; d.h. dass keine hinreichend si­

chere Aussage Uber die Porositätsvertel lung In Abhängigkeit von Ort und

Abbrand gegeben werden kann.

4.3.2 Korrekturverfahren

Eine genauere Betrachtung zeigt jedoch, dass alle Proben mit der hohen

Brennstoffsinterdichte von etwa 92% TO einen Mhnllchen radialen Verlauf

+)Oas gilt hier nur fUr die Abb. 4.8 u. 4.9, fUr die Ubrlgens auch i:lltere,
aus thermischen Bestrahlungsdaten berechnete Abbrandwerte verwendet wur­
den. Die Aussagen Im ni:lchsten Absatz werden dadurch nicht eingeschri:lnkt.
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der normierten Porosität zeigen, und dass nur an den weniger dichten
in Abb. 4.9

Proben mit etwa 84% TD (das sind/die letzten vier Proben mit 6,47% und

7,13-7,14% Abbrand) deutlich abweichende Porositätsprofi le gemessen wurden.

Diese Beobachtung ermutigte zu dem Versuch, durch ein Korrekturverfah-

ren eine Näherung für den radialen Verlauf der absoluten Porosität zu

ermitteln.

Die Korrektur wurde mittels einer Leervolumenbilanz durchgeführt, die das

gesamte im Zentral kanal, in den Poren und Rissen sowie im Spalt zwischen

Brennstoff und Hülle nach Bestrahlung gemessene Leervolumen erfasst und

mit dem ursprünglich vorhandenen Leervolumen vergleicht. Die Differenz

zwischen dem vor Bestrahlung vorhandenen und nach Bestrahlung gemessenen

(grösseren) Leervolumen wurde auf einen präparations, abbildungs- u.mess­

bedingTen Fehler bel der Vermessung der Poren und Risse im Brennstoff zu­

rückgeführt und durch Anwendung eines Korrekturfaktors eliminiert. Da­

bei werden die Leervolumenanteile -wie bel der Vermessung- durch die ent­

sprechenden Querschnittsflächenanteile wiedergegeben.

Ursprüngl. LV = F.P~ = ~R2.p + ~d(2R + d)
I

Sol I-Riss u.Poren-LV = ursprüngl. LV - [FZK+~d(2R+dbestr.)]

nach Bestrahlung

Sol I-Riss u.Poren-"Porosltät" =

nach Bestrahlung

Ist-Riss u.Poren-ItPorosität" =

nach Bestrahlung

Sol I-Riss u.Poren-LV
Fi- [FZK+'d(2R+dbestr.)]

2 2
EPk (rk - r k+ 1)
k

Sol I-Riss u.Poren- IIPorosität"

Porositäts-Korrekturfaktor =Ist-Riss u.Poren-"Porosität"

Hier sind

r i Querschnittsfläche des gesamten Hüllinnenraumes

FZK Querschnittsfläche des ZentraJkanals

d Spaltbreite Brennstoff/Hül Je vor Bestrahlung

db t Spaltbreite Brennstoff/Hülle nach Bestrahlunges r ,
R ursprUngl. Brennstoffradius

P SInterporosität des Brennstoffes
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P~ "Schmi erporos i tät",,(1-Schm ierd lehre)

Pk gemessener Volumenanteil von Poren und Rissen In k-ten Mess­

bereich (s. Abb.4.7)

r k,r k+ 1 Aussen- und Innenradius des k-ten Messbereiches

r 1 = R+d (=Hül linnenradius)

Porosltäts-Korrekturfaktoren wurden für 8 Schi iffproben berechnet, deren

Brennstoffgefüge besonders gut erhalten sowie normal ausgebildet erschien

und im besonderen keine Anzeichen für eine zeitwei I ige beträchtl iche Uber­

hltzung ergab. Tabelle 4.2 enthält die Bezeichnung der Proben, Ihre Brenn­

stoff-Si nterd ichte, ihren Abbrand und den jewei ls berechneten Porositäts­

Korrekturfaktor sowie die korrigierte Porosität der ganz aussen I iegen-
PK-Faktor -

den Brennstoffzone (s.Abb.4.7). Der / wurde auf die zonenweise gemesse-

ne Porosität (ohne Risse) in Zei le 2 der Messtabel len gemäss Abb.4.7

angewendet. Die korrigierten Porositätswerte sind in Abb.4.10 über dem

radialen Abstand von der Brennstabhülle aufgetragen. Sie geben das wahre

Porositätsprofi 1 wieder, wenn der durch Schi iffpräparation, Abbi Idung

und Messverfahren bedingte Messfehler für den Poren- und den Rissvolumen­

anteil in allen Brennstoffzonen durch einen übereinstimmenden Faktor

darstellbar ist.

4.3.3 Diskussion der korrigierten Ergebnisse

Die berechneten Porositäts-Korrekturfaktoren, die das Verhältnis des für

Poren und Risse im Brennstoff tatsächl ich verfügbaren Leervolumens zu

dem aus den Messwerten ermittelten angeben, zeigen keine systematische

Verschiebung mit der Sinterdichte oder mit dem Abbrand der ausgewerte­

ten Proben. Sie streuen aber zwischen 0,66 und 0,30, d.h. die gemessene

Porosität I iegt stets mindestens um einen Faktor 1,5 zu hoch. Das hier

gewählte Messverfahren, im besonderen die Verwendung von niedrig vergrös­

serten Bi Idern normal präparierter Schi iffproben, ist damit für quanti­

tative Untersuchungen zum Brennstabverhalten wenig geeignet.

Wie Abb.4.10 zeigt, ergibt die Anwendung der Porositäts-Korrekturfaktoren

jedoch für die Proben mit einer SInterdichte von etwa 92% TD ein schraffiert

eingezeichnetes Messwerteband, das für eine vorsichtige Diskussion des

radialen Porositätsprofi Is geeignet erscheint. Nur die Einzelprobe 36-4A/

3-3weichtvon diesem Band deutlich ab. Das Rand zeigt eine leichte Porositäts-
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abnahme (von der Sinterporosität) in der randnahen Brennstoffzone, nach

innen anschi iessend eine breite, stark verdichtete Zone mit einer mini­

malen Restporosität von etwa 2% und in der Umgebung des Zentral kanals

einen -jedenfalls durch Spaltgasblasen bedingten- Wiederanstieg der Po­

rosität auf 5-10%. Das Porositätsprofi I scheint in dem erfassten Ab­

brandbereich von etwa 10-65 MWd/kg (s.Tab. 4.2) keine ausgeprägte Än­

derung mit dem Abbrand zu zeigen.

Wie schon früher erwähnt wurde, weichen die Proben mit der niedrigeren

Sinterdichte von etwa 84% TD, die allerdings meistens auch einen höhe-

ren Abbrand aufwiesen, im Porositätsprofi I nach Bestrahlung deutlich

von demjenigen der 92% TD-Proben ab. In Abb.4.10 ist als Beispiel des

Porositätsverlaufes in Brennstäben aus den KVE 37 und 41 (d.h. nach

mittleren Abbränden von 43 und 65 MWd/kg) die Probe 37-4A/19-6 mit auf­

genommen. Wahrscheinlich enthalten diese Proben eine mittlere Brenn­

stoffzone, deren Struktur Ausbrüche in der Schi iffläche besonders be­

günstigt, so dass die Anwendung des Porositäts-Korrekturfaktors an Sinn

verliert. Der ebenfalls eingezeichnete Porositätsverlauf für die Probe

38-4A/22-4 zeigt diese Tendenz nicht. Mögl icherweise ist das Brennstoff­

gefüge durch den sehr hohe Abbrand (A = 97 MWd/kg) weniger empfindl ich

gegen Ausbrüche geworden. Es muss jedoch bedacht werden, dass die Brenn­

stofftemperaturzonen in dieser Probe bei sinkender Stablefstung sehr

stark verschoben wurden, so dass die Brennstoffzentraltemperatur schi iess­

I ich weit unterhalb 10000C lag. Damit ist eine technisch brauchbare Aus­

sage über den Porositätsverlauf ohnehin nicht zu erwarten.

Die Brennstoffrandzone in Abb.4.10 zeigt für die meisten Proben eine Ver­

minderung der Porosität gegenüber der ursprüngl ichen Sinterdichte. Die

92% TD-Proben ergaben Porositätsabnahmen um 0-2,5% (s.a.Tab.4.2). Die

auf den Abbrand bezogenen Abnahmeraten betrugen 0-0,9 Vol .-%/% Abbrand,

ihr Mittelwert lag bei ca. 0,5 Vol .-%/% Abbrand. Diese Werte lassen sich

mit der Inanspruchnahme von Porenvolumen durch die Brennstoffschwel lung

durch kondensierte Spaltprodukte (feste Spaltprodukte und Spaltgase in

sehr kleinen Blasen) deuten. Daher ergibt sich kein Grund, in der Rand­

zone der 92% TD-Proben eine bestrahlungsbedingte Nachsinterung anzunehmen.

Für die Probe 37-4A/19-6 würde dagegen bei Zugrundelegung der obigen

Porositätsabnahmerate von 0,5%/% Abbrand noch eine zusätzl iche Abnahme
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von 9,5% verbleiben, die durch Nachsinterung unter Bestrahlung zu deuten

wäre. Wie oben erwähnt, dürfte die Porositäts-Korrektur bei dieser Probe

nicht zutreffend sein und eine zu niedrige Porosität in der Brennstoff­

randzone I iefern. Aber auch ohne jede Korrektur des Porositätsmesswertes

würde sich noch eine bestrahl ungsbedi ngte Sinterschrumpfung von etwa 6%

ergeben (16,2% Sinterporosität -3,5% Schwellung -6,8% gemessene Rest­

porosität). An der hoch abgebrannten Probe 38-4A/22~4 lässt sich bei

gleicher Betrachtung nur noch eine SInterschrumpfung von höchstens 3,5%

nachweisen. Das ist jedoch offensichtl ich durch die Überlagerung einer

Spaltgasblasenvertei lung über die ursprüngl iche Porosität der äusseren

Brennstoffzone zu erklären (Abb.4.11).

4.4 Schl~ssfolgerungen zur Leervolumenanalyse

Aus dem gesamten Inhalt des Abschnittes 4 lassen sich zusammenfassend

die folgenden wesentl ichen Schlüsse ziehen:

- Die hier gewählten Untersuchungsverfahren ergeben fast nur qual itative

Aussagen über die Tendenz und den Mechanismus der Leervolumenverlagerung.

Sie erscheinen ungeeignet für genaue quantitative Aussagen über Vor­

gänge des Nachsinterns, Schwel lens und Riss-Rastens im Brennstoff, wie

sie zur Analyse der mechanischen Wechselwirkung zwischen Brennstoff und

Hülle erforderl Ich sind. Mögl icherweise bietet die Untersuchung von

ausgewählten Bi Idern höherer Vergrösserung, im besonderen aus der

Brennstoffrandzone, bessere Erfolgsaussichten. Das gi It mit Sicherheit

für eine spezielle Schi iffpräparation [4.4J, die jedoch einen sehr

hohen Aufwand erfordert.

- Nur die Angaben über die Abhängigkeit des Zentralkanalquerschnittes von der

Stableistunq(Abb.4.4)und über das radiale Porositätsprofi I im Brenn-

stoff relativ hoher Sinterdichte (Abb.4.10) erscheinen quantitativ

brauchbar, und zwar als Eingabe- oder Vergleichsdaten für die ther­

mische Auslegung und Analyse.

Bei hoher Stableistung (X ~ 480 - 600 W/cm) erfolgt in einem frühen

Abbrandstadium (A ~ 10 MWd/kg) eine schnelle Brennstoffdurchmesser­

vergrösserung bis zum Kontakt mit der Hülle. Sie ist wahrscheinl ich

durch starke Spaltgasschwel lung der Inneren plastischen Brennstoff­

zone verursacht und führt zur Bi Idung breiter Risse in der äusseren
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Brennstoffzone. Die dabei aus dem Spalt zwischen Brennstoff und Hülle

in das Brennstoffinnere verlagerten Leervolumenantei le werden zum

grössten Tei I in den Zentral kanal transportiert.

- Die in den breiten Aussenrissen verbl iebenen Leervolumenantei le wer­

den erst bei Abbränden oberhalb 30 MWd/kg nachweisbar für Brennstoff­

verlagerungen in Anspruch genommen. Diese sind nicht mit Sicherheit

auf das Schwellen des Brennstoffes zurückzuführen.

- Die Porosität der äusseren Brennstoffzone wird unter Bestrahlung durch

Brennstoffschwel len oder Nachsintern vermindert. Bei einer Brennstoff­

sinterdichte von etwa 92% TD findet keine wesentl iche Nachsinterung

statt. Die Ergebnisse an 84% TD-Proben legen dagegen die Annahme einer

beträchtl ichen Nachsinterung für Brennstoff niedriger Sinterdichte nahe.

Eine quantit~tive Angabe über die Nachsinterung ist hier jedoch nicht
Anderungen

mägl ich, wei I der SInterdichte durch Verschiebungen anderer Einfluss-

grössen, wie vor allem des Abbrandes, überlagert waren.
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Tabelle 4.1: Mittelwerte der Rissanzahl, Risstiefe, Rissflächen­
und Rissbreiten-Summe sowie der normierten Riss­
breiten-Summe (bezogen auf die geometrisch mögl ichen
Maximalwerte) für die breiten radialen Aussenrisse
im Brennstoff

Kap- Abbr. thermo Riss- Riss- Rissflächen- Rissbreiten- Rissbr.-S.
sei MWd/ Zy- An- tiefe Summe Summe 2~dSpalt
Nr. kg kien Zahl mm mm2 mm

33 11 8 19 0,58 o 65+0,29 1 36+0,42 2 1+0,6
, -0,22 ' -0,71 J -1, 1

35 28 32 22 0,75 o 59+0,12 1 08+0,08 1 7+0,1
, -0,12 ' -0, 19 ' -0,3

34 29 38 23 0,74 o 50+0,22 1 12+0,56 1 8+0,9
, -0,08 ' -0,60 ' -1,0

36 31 42 20 0,69 o 69+0,35 1 02+0,21 1 6+0,3
, -0,24 ' -0,23 ' -0,4

+ + o 40+0,67 o 9+1,141 43 59 9 ) ) , -0,40 ' -0,9

37 65 79 18 nicht o 37+0,06 079+0,11 1 3+0,2
92%TO gem. ' -0,06 ' -0,12 ' -0,2

37 65 79 7 0,51 o 15+0,11 o 52+1,92 1 1+4, 1
85%TO ' -0,07 ' -0,52 ' -1, 1

+ + o 27+0,79 o 06+1,6
38 92 '\1100 4 ) ) , -0,27 ' -0,6

+) Die Schi iffbi Ider dieser Proben wurden erst nach Abschluss
der betroffenen Messreihen angel iefert. Schi iffbi Ider von
Proben aus Kapsel Nr.40 waren nicht auswertbar.
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Tabelle 4.2: Porositätskorrektur an einigen ausgewählten
Sch li ffproben
( 5 • a , Ab b , 4. 1°)

Proben­
bezeichnung

SI nter­
dichte

% TD

Abbrand

MWd/kg

Porosltäts­
korrektur­
faktor

korrigierte Por ­
sltät in der äus­
sersten Zone

33-87-4 91,4 10,4 0,40 7,6%

34-812-6 91,6 30,4 0,66 6,3%

35-4A/4-3 92,3 26,6 0,46 9,2%

36-4A/3-3 92,2 32, 1 0,47 8,7%

37-814-4 91,9 66,4 0,30 7,4%

37-814-6 91,9 66,4 0',53 5,6%

37-4A/19-6 83,8 60,8 0,47 3,2%

38-4A/22-4 83,4 96,6 0,57 7,8%
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Abb.4.1: Zwei typische Brennstabquerschnitte aus den Prüfl in~en

KVE 35-4A/4 (oben) und KVE 37-4A/19 (unten). Auslegungs­
und Bestrahlungsdaten in Tab. 1.1 und 1.2
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Gesellschaft für Kernforschung m.b. H.
HZ :3 - ..... 34- - B1' - 0

Korlsruhe
Abteilung Reaktorbetrieb Pr oj e k t Obereinheit Untereinheit Probe

zur;!'hnrige Pr o ]. Nr,

:30.09.1969 /)~., I Blatt:Datum: Unterschrift: .f ,'äi-'-C.<. -: //(, von:

/

~eram~ßraphische Untersuchung

JrennEtoffzusammensetzung: U02 - Pu02
Brennstoff-Form Tc.blatten

lrennstoffdichte C% d.theor.D.] 91.7
R3.d. Spalt zwischen Brennstoff u. Hülle [IlID] 100
IIü llrnaterial 16/1; l~988 ?,4 ~ x 0,5
errechn.max. Stableistung [U/ern] 630

Abbrand [MWd/t] 33 920

I

1 Probe irr. 1 :? 5 6

2 Met8.llogr. Proben-Hr. 1155 1 1156 1157 1 1158

3 rndialer Spalt zwischen 101l~O 15/- -1- 20/60

Brennstoff u. nUlle [IlID] 30/10 -/- 100/- :?O/~O

4 rekristallisierter [äußerer .., 3,0 3,0 ?),O ~90
Bereich R'J.dius mm.....

5 Bereich rn.gerichtetem !1 2,7 2,75 2 .. 75 2,8
Kornwach.s tum

6 Bereich mit !1 2,4 2,; 2,4 2,5Säulenkristallen

7 dichter, porenfreier !1

Bereich - - - -
8 SeigGrzone !1 - - - -
9 Zentralkanal [Radius i.rom] 0.,8 O~95 1,0 1.0

Abb.4.2: Wertetabel le mit den Brennstoff-Gefügezonenradien in
verschiedenen Querschnitten einer Brennstabprobe, die
bei der mikroskopischen Untersuchung in den Heissen
Zellen ermittelt wurden
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auf die Rißflöchen­
Messung (Tab.4.1l

2,0

1,8
.......
Cl
Cl..

V')

1,6"'C

t=
('.J

<, 1,4
Q)

E
E 1,2::::::J

U")
I

c:: 1,0Q)-.-Q)

'-
-Cl 0,8c:::.-
e:::

0,6

0,4
0 10 20 30 40

o

50 60 70

Brenn stoff - Sinterdichte

92 % TO •
84 % TO 0

(J'I
(J'I

80 90 100
Abbrand [MWd / kg ]

Abb.4.3
Normierte Außenrißbreiten - Summe in Abhängigkeit vom Abbrand



I

0\
--..J

I

+) d. h. mittlere Stableistung
für den Bsstrnhlun gs-
zyklus höchster Leistungs­

belastung.

TO

(/) ~- / 'Ir

1
92'1

.-

FZK/Fj·P+

c 100 , / ,/ ,/ ,/ Ix. " "\ "\ -, ~ "\
r/J

---:0 '( '( ~ '('( "\ '\.

.c:

FZK/ Frekrist • P

'-
QJ
>
C
QJ

.c:
u
:0 60--u..

40

ocl-o :0
~--- .-o (/)
'- 0- '-~ 5:. 120
~

Abb.4.4
Verhältnis des Zentralkanals zum
maximalen +) Stableistung

20
800 900 1000 1100 W/cm

normierte max.+) Stableistung Xmax /1 -2P+

ursprünglichen Leervolumen in Abhängigkeit von der



Abb. 4.5: UOZ-PuOZ-Gefüge nach unterschiedlichen Präparationsbedingungen
a) Vibrationspoliert (AlZ03+Cr03) ,Abzug weich
b) Vibrationspoliert (AlZ03+Cr03) ,Abzug hart
c) poliert auf rotierender Scheibe (AlZ03+Cr03; 300 U/min: 5 min:)

Abzug weich
cl) poliert auf rotierender Scheibe (AlZ03+Cr03; 300 U/min: 5 min:)

Abzug hart
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3a-40-,+A/26-4/8 200x

Abb. 4.6: Ubersichtsaufnahme (15x) und Ausschnitt (ZOOx) aus der Randzone
eines UOZ-PuOZ-Gefüges
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Abb.: 4.7: Leervolumen-Hesswerte an der Sch l iffprobe 3-34-B 12-6/ 1

Meßbereich
(Entfernung 0-0,35 0,35-0,69 0,69-1.02 1,02-1,37 1,37-1,7 1,7-2,,04 2,04-2,38
v.Probenrand) mm mm mm mm ml1' mm mm

Poren % 9,5 3,01 1,77 2,75 4,42 6,95 13,7

Poren und
13,87 6,0 7,3 20,39Risse % 7,47 9,57 15,31

Risse % 4.37 2,94 5,53 4,72 5,15 7,36 6,69

1. Abbrand (At.% U + Pu): 3,97 .:.. 0,60

2. Brennstoffdichte vor der Bestrahlung (% TD): 91,6

3. Spaltbreite Hü I Ie-Brennstoff vor der Bestrahlung (11m) : 93 + 28,5

4. Spaltbreite Hü I Ie-Brennstof f nach der Bestrahlung (11m) : 10,4

3-34-B12-6/1 15 X
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5. Mikrosondenuntersuchungen

H.Kleykamp





5.1 Einleitung

Die abgeschirmte Cameca-Mikrosonde MS 46 hat sich bei der zerstören­

den Analyse bestrahlter Kernbrennstoffe bereits bei früheren Unter­

suchungen gut bewährt [5.1-5.3J. Diese Untersuchungen wurden an ei­

nigen Proben der Versuchsgruppen 3 und 4a der FR 2-Kapselbestrahlungen

fortgesetzt, wobei durch die Auswahl ein gewisser Einbl ick in die Ab­

hängigkeit von Brennstoff- und Bestrahlungsparametern gewonnen werden

sollte [5.4,5.5J. Eine Beschränkung der Probenzahl war dabei jedoch

notwendig. Die Auswahl beruhte auf den Gefügeaufnahmen, auf den a-

und S-y-Autoradiographien sowie auf unveröffentl ichten Herstel lungs­

und Bestrahlungsberichten. Die Schwerpunktsuntersuchungen bestanden

aus der radialen Uran- und Plutoniumvertei lunq, der Analyse und Ver­

tei lung der im Brennstoff und im Spalt ausgeschiedenen Spaltprodukt­

phasen sowie der Verträgl ichkeit des Brennstoffs mit der Hülle. Wegen

der sehr hohen Strahlenbelastung wurde nur ein Längsschi iff unter­

sucht, die übrigen Proben waren Querschi iffe.

Dieser Bericht beschränkt sich auf die wesentl ichen Ergebnisse der

Proben aus der Versuchsgruppe 4a. In Tabelle 5.1 sind die Proben zu-

Tabelle 5.1: Ausgewählte Proben und deren Dosisleistung

KVE Prüf li ng Probe Dosisleistung
(mrem/h)

Probendicke
(mm)

33 B7 4a x x

33 B7 6a x x

35 4A/l 3a 600 x

35 4A/2 4 350 x

36 4A/8 1 7000 +

37 4A/15 4 1500 0,6

37 4A/16 6 2000 0,3

37 4A/19 4 1000 0,8

x nicht gemessen

+ Längsschi iff paral lei zur Stabachse, der für Verträg-
I ichkeitsuntersuchungen auf 0,3 mm abgeschl iffen wurde
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sammen mit deren Dosisleistung angegeben. Dieser Wert bezieht sich auf

die ß- und y-Strahlung in einem Abstand Quelle - Messgerät von 30 cm

unmittelbar vor der Mikrosondenuntersuchung. Schi iffproben aus den

KVE 38,40, 41 waren für die Mikrosondenuntersuchungsreihe FR 2-4a nicht

rechtzeitig verfügbar.

5.2 ExperL~entel~

Die für metallographische Untersuchungen hergestellten Proben wurden auf

eine Höhe einiger Zehntel mm aktiven Materials abgeschl iffen und po-

I lert und in der Dekontamination dekontaminiert. In Ausnahmefällen wur­

den stärkere Proben untersucht, die ursprüngl ich nicht für die Mikro­

sonde vorgesehen waren. Sie hatten einschi lessl ich der Araldit-Ein­

bettmasse die Abmessungen von 5/4 Zol I Durchmesser und 19 mm Höhe. Da

die leicht flüchtigen Spaltprodukte Cäsium und Jod bei der metal lographi­

schen Bearbeitung und der Dekontamination mit Wasser herausgewaschen

werden können, wurden die zuletzt untersuchten Proben KVE 37-4A/15-4

und -4A/19-4 wasserfrei mit einer Dispersion aus Dekal in und Tonerde mit

einem Zusatz von 5 ~m-Diamantpulver behandelt.

Die MIkrosondenuntersuchungen erfolgten bel einer Strahlspannung von

20 bis 25 kV, einem Strahlstrom in der Probenebene von 50 bis 120 nA

und einer Zählzeit von 100 s bei Punktanalysen. Da die aktiven Proben

nicht bedampft werden konnten, mussten Justierungsschwierigkeiten und

ein geringeres Auflösungsvermögen in Kauf genommen werden. Einzelhei­

ten über die Probenvorbereitung sowie über Einstel Idaten der Mikrosonde,

quantitative Erfassung des Plutoniums und der Analyse mit defokussier­

tem Elektronenstrahl sind in [5.4J beschrieben.

5.3 Die Vertei lung von Uran und Plutonium im Brennsto!i

Da die Uran- und Plutonium-Vertei lung in den Brennstäben einen beträcht­

I ichen Einfluss auf die Änderung des Dopplerkoeffizienten oder die Neu­

tronenfluss- und Temperatur-Vertei lung haben kann und für die Abhängig­

keit des chemischen Potentials des Sauerstoffs vom Brennelementradius

mit den sich daraus ergebenden Folgerungen für die Verträgl ichkeit von

Bedeutung ist, wurden in allen Mischoxidproben Messungen des Uran- und

Plutonium-Profi Is durchgeführt, die entweder durch eine Registrierung
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der Profi le mit einem Linienschreiber bei kontinuierl ichem Verschie­

ben der Probe oder durch Punktanalysen ausgewählter Probenstel len in

geeigneten Abständen erfolgten.

Aus Gründen der Kristal Ibestückung und Abschirmung der Spektrometer

war die Messung von Uran und Plutonium nur zeitl ich nacheinander mäg-

I ich. Verschiebungen bis zu einigen ~m bei der Messung und der Auswertung

der Konzentrationsprofi le dieser Elemente sind die Folge.

Entmischungserscheinungen von Uran und Plutonium im Temperaturgradien­

ten mit einer Plutonium-Anreicherung am Zentral kanal wurden bereits

mehrfach beobachtet [5.2, 5.3, 5.6-5.8J. Aus simul ierten Versuchen an

einer zyl indrischen Probe in einem axialen Temperaturgradienten [5.9,

5.10J ergab sich eine Plutonium-Anreicherung am heissen Ende, die auf

eine selektive Verdampfung von Uran und Plutonium an der Oberfläche,

auf selektive Verdampfungs-Kondensationseffekte in Poren und Hohlräu­

men infolge des Temperaturgefälles sowie auf eine Thermodiffusion zu­

rückgeführt werden kann. Oberhalb eines OlM-Verhältnisses von 1,97

herrscht in der Dampfphase des Mischoxids (Uo. 85Puo. 15)02 das U03­
Molekül vor, während das PuO-Molekül in geringerer Konzentration auf­

tritt. Es wird also bevorzugt Uran verdampft, das sich an den kälteren

Stellen niederschlägt. Als Langzeiteffekt kommt die Thermodiffusion

von Pu02 in Richtung des Temperaturgradienten hinzu. Notwendigerweise

folgt hieraus eine Plutonium-Anreicherung auf der heissen Seite.

Die Ergebnisse konnten an den bestrahlten Mischoxidproben der Ausgangs­

zusammensetzung (Uo. 85Puo. 15)°1. 98 bestätigt werden. Reispiele für die

Profi le des Urans und Plutoniums sind in den Abb.5. 1 und 5.2 darge­

stel It. Die gemessenen Plutonium-Profi le stimmen qual itativ mit den

a-Autoradiographien überein. Allen Profi len gemeinsam ist ein Pluto­

nium-Maximum am Zentral kanal von etwa 23 bis 26% Pu0
2

mit nicht hori­

zontaler Tangente. Eine Ausnahme bi Idet die Probe KVE 33-87-6a. Im al 1­

gemeinen zeigt die Plutonium-Kurve ein schwaches Minimum im kälteren

Bereich der Säulenkristal Izone bei den Proben höherer Dichte oder ein

leicht nach aussen abfallendes Plateau bei den Proben niedrigerer

Dichte. Der Mechanismus der Verdampfung greift bei Proben der geringe­

ren Ausgangsdichte (85% th.D.) soweit in den mittleren Temperatur-
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bereich über, dass die Thermodiffusion nicht mehr wirksam werden kann.
am Zentra Ikana I

Die Pu02-Konzentration(ist in diesem Fal I höher. Bei niedrigeren Brenn-

stoffdichten ist also wegen der höheren Spaltungsdichte eine höhere

Zentralkanaltemperatur zu erwarten.

In der PorositMtszone Ist die Ausgangsstruktur der U0 2- und Pu0
2-Kör­

ner weitgehend erhalten gebl ieben. Es werden oft dichtere Bereiche ne­

ben porösen gefunden. In diesen I iegt eine erhöhte Plutonium-Konzen­

tration, in jenen eine erhöhte Uran-Konzentration vor. Die grössere

PorositMt in den Pu02-Körnern kann durch die Entstehung von Spalt­

produkten erklärt werden.

Die Spaltprodukte, die während des Abbrandes im Brennstab entstehen,

treten fast nie frei auf, sondern als metal I ische Legierungen in Form

von Ausscheidungen entweder untereinander oder zusammen mit HUI Imaterial­

komponenten, ferner bi Iden sie oxidische Verbindungen oder lösen sich

im Brennstoff. Oie Phasen treten in gewissen Elementkombinationen auf

und werden in bestimmten Bereichen des Brennstabs bevorzugt angetrof­

fen, wenn auch Einzelerscheinungen von der Regel abweichen. Das lokale

chem~sche Potential des Sauerstoffs im Brennstoff und an der HUI le ist

der wichtigste Faktor für die Art der Ausscheidung. Die EntscheTdung

Uber den oxydischen Charakter kann nur lichtoptisch gefällt werden,

weil eine Einstellung des Spektrometerkristalls für die Sauerstoffmes­

sung wegen der Abschirmung nicht mäql ich ist.

5.4.1 Metallische Phasen

Der bisher am häufigsten beschriebene metal I ische Einschluss besteht

aus den Elementen Mo, Tc, Ru, Rh und zuwei len Pd [5.2, 5.3, 5.6, 5.8,

5.11 - 5.18J. Eine inhomogene Vertei lung der Komponenten in den Ein­

schlUssen wurde nicht festgestellt. Es wurde jedoch ein Anstieg des

Mo/Ru-Verhältnisses mit zunehmender Entfernung vom Zentral kanal beobach­

tet, die Werte sind von der Stöchiometrie des Brennstoffs abhängig und

I iegen in der Säulenkristal Izone zwischen 0,3 und 0,6, also weit unter­

halb des Verhältnisses der Spaltproduktausbeuten von Mo/Ru = 1,2. Daraus

ist zu schi iessen, dass MolybdMn auch im zentral kanal nahen Bereich noch

weitere Phasen bi Idet, die wegen des mit dem Brennstoff vergleichbaren



81 -

chemischen Potentials des Sauerstoffs oxid ischen Charakter besitzen kön­

nen. - In einigen Fällen fehlt Molybdän in den metal I ischen Ausschei­

dungen (Abb.5.3). In der Kornwachstums- und Porositätszone werden diese

Phasen immer feiner «2 ~m) und können mit der Mikrosonde nicht mehr

untersucht werden.

Die Edel meta I le sollten in den Ausscheidungen nach der Spaltproduktaus­

beute ungefähr im Verhältnis Ru:Rh:Pd = 3:1:2 stehen. Aus den experimen­

teilen Ergebnissen folgt jedoch, dass Palladium in den Edelmetal laus­

scheidungen in der Säulenkristal Izone in sehr viel gerinqerer Konzen­

tration vorl iegt, zuwei len sogar fehlt (Abb.5.3), dieses Metall dafür

bevorzugt in der Porositätszone und im Spalt in Verbindung mit Hül 1­

material komponenten sowie mit den Spaltprodukten Zinn, Antimon und Tellur

auftritt. Der zuletzt genannte Typ wird mit 60 bis 80% Palladium oft

zweiphasiq im gesamten Brennstoffbereich beobachtet, wobei das komple­

mentäre Verhalten der drei Begleitelemente auffallend ist (Abb.5.3). In

den meisten Fällen wird Palladium jedoch frei oder zusammen mit Eisen

(bis zu 90%) oder Ni (in geringen Antei len ) in der Nähe der Brennstoff­

oberfläche oder im Spalt beobachtet (Abb.5.4).

In den bisher untersuchten KVE-Proben konnte Tellur nur selten als Ver­

bindung mit Hüllmaterialkomponenten (Chrom- oder Cäsiumtel lurid, s.Abb.

5.4) gefunden werden, meistens jedoch in freier Form in hüllnahen Ris­

sen des Brennstoffs oder im Brennstoff In der Nähe der Brennstoffober­

fläch~ Vermutl ich als (U,Pu)-Oxidtellurid (Abb.5.5). Mögl icherweise wa­

ren die Temperaturen der HOlle für eine Reaktion mit Tellur zu niedrig.

5.4.2 Oxidische Phasen

Fast alle oxid ischen Ausscheidungen enthalten Molybdän oder Zirkon als

Sauerstoff bindende Komponente. Das Molybdän tritt an der Brennstoff­

oberfläche und im Spalt, aber auch im Innern des Brennstoffs neben der

meta I I ischen in oxidischer Form auf, in der Säulenkristal Izone zuwei­

len im Gleichgewicht mit einer i ntermeta I I ischen Phase. So wurde eine

Mo-Tc-Edelmetal I-Phase neben einer Ba-Molybdat-Ausscheidung beobach­

tet (Abb.5.6). Aufgrund gleicher Mo-Aktivitäten in den beiden Phasen

ist hier ein Ansatz zur Berechnung des chemischen Potentials des
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Sauerstoffs und somit der Stöchiometrie des Brennstoffs gegeben.

Weitere oxid ische Phasen bestehen aus Ba-Cerat, -Ferrit, -Zirkonat und

Niobdat sowie Cs-Molybdat, die vorwiegend in der Porositätszone und im

Spalt beobachtet werden (Abb.5.5). Cer und Zirkon sollten sich aus-

schi lessl ich im Brennstoff lösen, die Nachweisempfindl ichkeit der Mikro­

sonde ist jedoch zu gering, um diese Elemente in der Matrix nachzuwei­

sen. Caesium wird weiterhin als Chromat und Uranat, jedoch nicht als

Plutonat im Spalt identifiziert.

5.5 Hüllmaterialkomponenten im Brennst?li

Im Brennstoff werden häufiq Hüllmaterialkomponenten gefunden, vor allem

Eisen, in geringeren Konzentrationen Nickel ,selten Chrom (Abb , 5.5).

Diese Elemente bi Iden vorzugsweise mit sich selbst oder mit Palladium

metal I ische Phasen in Rissen des Brennstoffs bis zu 100 um von der

Brennstoffoberfläche entfernt. Ob die in den oxidischen Phasen beobach­

teten Elemente Niob und evt. z.T. ~ülybdän aus der Hülle stammen, ist

fragl ich.

5.6 Verträgl ichkeit des Brennstoffs mit der Hülle

Mit Ausnahme der Proben aus dem KVE 33 mit dem geringsten Abbrand von

etwa 1,1% traten in allen anderen untersuchten Proben Reaktionen des

Brennstoffs und der Spaltprodukte mit der Hülle auf. Es werden typische

Merkmale einer Korngrenzenreaktion, die sich bis zu einer Tiefe von 90um

erstreckt (Abb.5.7), oder eine schichtförmige Reaktion an der Hül lober­

fläche und im Spalt bis zu 50 um (Abb.~5) oder beide Merkmale beobach­

tet. Der in Abb.5.7 erkennbare Korngrenzenangriff beträgt in radialer

Richtung etwa 90 um, da die Schi iffebene der Probe nicht in der Achse,

sondern nur etwa 0,3 mm von der Brennstoffoberfläche entfernt 1iegt.

Beide Reaktionsarten weisen gemeinsame Charakteristika auf, die in Über­

einstimmung mit neueren amerikanischen Arbeiten stehen [5.19-5.23].Eisen

Ist am weitesten aus der Reaktionszone herausgewandert und findet sich

zwischen Brennstoff und Hülle (Schichtdicke bis zu 10 um) und im Brenn­

stoff wieder, meist als eines der beschriebenen Reaktionsprodukte mit

Spaltprodukten. Chrom wandert langsamer und ist im Fal I einer Korngren­

zenreaktion (Abb.5.7) in den Korngrenzen der Hülle, im Fall einer

Schichtreaktion (Abb.5.5) an der Hül I innenseite bis zu einer Schichtdicke
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von 20 um angereichert, aufgrund der metallographischen Bilder wahr­

scheinl ich als Oxid. Nickel als die am langsamsten bewegl iche Komponen­

te bleibt bei der Korngrenzenreaktion beidseitig der Korngrenzen in den

Körnern und bei der Schichtreaktion in der Oberfläche angereichert zu­

rückt.

Die untersuchten Proben der KVE 35 und 36 zeigen einen überwiegenden

Korngrenzenangriff, der zum Tei I von mehreren, Spaltprodukte enthalten­

den Reaktionsschichten im Spalt überlagert ist, während die Proben des

KVE 37 ausschi iessl ich durch schichtförmige Spaltprodukt- und Hül 1­

material schichten im Spalt und an der Hülloberfläche gekennzeichnet sind.

Vermutl ich ist dieser Unterschied in den verschiedenen Brennstoff- und

KVE

Bestrahlungsbedingungen begründet:

mi tt I •Hü I 1­
aussentemp.

oe
Abbrand

%

Brennstoff­
dichte

% th.D.

35/36

37

440

340

3

7

92

85

Bei den tieferen Hülltemperaturen kann sich eine bevorzugte Schicht­

struktur ausbi Iden, die bei höheren Temperaturen nicht auftritt oder

durch flüchtige Spaltprodukte wieder aufgelöst wird, so dass unter die­

sen Bedingungen dann der Korngrenzenangriff dominant ist.

5.7 Folgerungen

Für die radiale Uran- und Plutoniumvertei lung im Brennstoff zeichnet

sich ein Verständnis und eine Reproduzierbarkeit der Ergebnisse ab, so

dass die Rückwirkung auf die Temperaturverteilung quantitativ erfasst

werden kann. Die Plutoniumkonzentration am Zentral kanal I iegt etwa zwi­

schen 23 und 26% Pu02, für die Proben höherer Brennstoffdichte liegt

sie niedriger als für diejenigen niedrigerer Dichte.

Es konnte eine grosse Zahl von metal I ischen und oxyd ischen Spaltpro­

duktphasen, die tei Iweise auch Hüllmaterialkomponenten enthalten, aufge­

funden werden. Diese Phasen treten in bestimmten Elementkombinationen

auf und bi Iden sich bevorzugt in thermodynamisch günstigen Bereichen des

Brennstoffs.
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Aus den Verträgl ichkeitsuntersuchungen ist noch kein geschlossenes Bi Id

zu gewinnen. Mit zunehmendem Abbrand scheinen sich aus den unzusammen­

hängenden HOl Imaterial- und Spaltproduktausscheidungen an der Brennstoff­

oberfläche geschlossene schichtförmige Phasen bevorzugt bei niedrigeren

HOl Itemperaturen zu bi Iden, während bei höheren Temperaturen wegen einer

erhöhten Aggressivität flOchtiger Spaltprodukte ein Korngrenzenangriff

dominant ist. Bei der Art und dem Ausmass des Angriffs kann jedoch auch

die Brennstoffdichte eine Rolle spielen [5.19, 5.20J.
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Prstr. u Pu
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Abb. 5.3
Zweiphasiger metallischer Einschluß

mit Tc, Ru und Rh (kein Mo) sowie

Pd, Te und Sn (+Sb?), Te- und Sn­

Verteilung sind komplementär.

KVE 37-4A/16-6, Vergr. 2000fach

Pd Sn

Gefügeaufnahme
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Fe,Ni

Ba

Cs

Cr

Mo

Te

Spaltproduktausscheidungen im Spalt und an der Hüllober­

fläche bestehend aus Pd, Cs-Tellurid (oxydiert?) und Ba­

Molybdat, KVE-35-4A/1-3a, Vergrößerung 600fach
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Abb. 5.5 Verschiedene metallische (Fe, Mo; Fe, Ni, er; Te) und

oxidische (Ba, Mo) Ausscheidungen im Brennstoff und im

Spalt sowie schichtförmiger Angriff der Hülle, Gesamt­

dicke der Schichten etwa 40 ~m, KVE 37-4A/19-4
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Tc Ru Rh Pd

Abb. 5.6 Oxidische Ba-Molybdat- neben einer metallischen Mo-Tc-Ru­

Rh-Pd-Ausscheidung im Brennstoff, KVE 37-4A/15-4, Ver­

größerung 600fach
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zenangriffs in radialer Richtung etwa 90 ]J.m, KVE 36-4A/8-1
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6. Besondere Beobachtungen zur Uran/Plutonium-Entmischung

W. Dienst
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6.1 Experimentelle Bedingungen

In Abschnitt 5 wurde schon gezeigt, dass sich im Verlauf von Brennstoff­

transportvorgängen eine U/Pu-Entmischung ergeben kann, die lokal zu er­

hebl ichen Verschiebungen der Pu-Konzentration und damit der Wärmequel 1­

dichte unter Bestrahlung führt. Dieser Effekt müsste vor allem in einer

verfeinerten thermischen Analyse für Mischoxidbrennstäbe berücksichtigt

werden. Zuvor ist jedoch eine vollständige Erfassung sowie eine syste­

matische Sichtung und Ordnung der beobachtbaren Pu-Anreicherungsstruktu­

ren erforderl ich.

Ein gleichmässig ringförmiger Pu-Anrelcherungsbereich wird in der Säu­

lenkristal Izone am Rande ~ßs Zßntfalkanals bestrahlter (U,Pu)02-Brenn-
Lb.1,b.2

stäbe regelmässig beobachtet/(s.a. Abschnitt 5). Abb.6.1 zeigt den Pu-

angereicherten Saum in einer a-Autoradiographie des Pu-Gehaltes in ei­

nem Brennstabquerschnitt. Die U/Pu-Entmischung in (U,Pu)02-Proben unter

der Einwirkung eines stei len Temperaturgradienten wurde auch in Labor­

versuchen nachgewiesen und durch einen Verdampfungs-Kondensationsmecha­

nismus gedeutet [6.3]. Hier sol I auf Transportvorgänge unter U/Pu-Ent­

mischung hingewiesen werden, die -im Gegensatz zur Porenwanderung in

der Säulenkristallzone um den Zentralkanal- nur gelegentl ich beobach-

tet werden, in den bestrahlten Brennstäben der Versuchsgruppe FR 2-4a

aber zieml ich häufig in Erscheinung traten. Sie werden in der äusseren

Brennstoffzone und am Brennstoffrand sowie im Zentral kanal über grösse­

re Entfernungen in axialer Richtung wirksam. Zu diesen Vorgängen gehört

auch das Schmelzen, Ablaufen und Erstarren von Brennstoff im zentralen

Bereich überhitzter Brennstäbe. Der Nachweis stützte sich in erster Linie

auf die in a-autoradiographischen Bi Idern erkennbaren Pu-Anreicherungen

bzw. -Abreicherungen.

Die in Karlsruhe bisher untersuchten bestrahlten Brennstäbe aus Stab­

bündel-Einsätzen in den Versuchsreaktoren BR 2(Mol) und DFR (Dounreay)

zeigten nur die gewöhn I iche Pu-Anreicherung in der Umgebung des Zentral­

kanals. Die im folgenden dargestel Iten Brennstofftransportvorgänge unter

U/Pu-Entmischung scheinen demnach überwiegend durch Besonderheiten der

Kapselbestrahlung im FR 2 ermögl icht worden zu sein. Es könnte sich

dabei sowohl um die Selbstabschirmung des Brennstoffes im thermischen

Neutronenfluss als auch um Uberhitzungen durch die ungleichmässige
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und relativ schlecht kontrol I ierbare Stableistungs- und Temperatur­

führung der Brennstäbe handeln. Die Entmischungseffekte in der Brenn­

stoffrandzone sind mögl icherweise auch mit durch den Einsatz von Pro­

ben besonders niedriger Sinterdichte (ca. 84% TD) bedingt.

6.2 Typen der beobachteten Transportvorgänge

6.2.1 Radialer Transport in der äusseren Brennstoffzone

Bei sehr hoher Brennstofftemperatur tritt in der äusseren Brennstoff­

zone durch Verdampfungs-Kondensat ions-Vorgänge in Poren, die in Rich­

tung des Temperaturgradienten wandern, eine ähnl iche U/Pu-Entmischung

ein, wie sie gewöhnt ich in der Umgebung des Zentral kanals beobachtet

wird. Abb.6.2 zeigt im Randbereich der Brennstoffsäule den hoch ver­

dichteten Saum, der durch den Kondensationsvorgang entstanden ist.

Abb.6.3 lässt erkennen, dass dieser Saum stark Pu-verarmt ist. Demnach

erfolgte eine selektive Verdampfung des Oxidbrennstoffes mit erhöhtem

U-Gehalt. Durch die Verdichtung des Brennstoffes am Rande ist innen

eine sehr poröse Zone entstanden (Abb.6.2). Eine hoch verdichtete Pu­

verarmte Schicht kann auch durch Verdampfung und Kondensation des Brenn­

stoffes an den einander gegenüberl legenden Grenzflächen eines Risses

entstehen, der quer zum Temperaturgradienten verläuft. Abb.6.4 gibt

ein Beispiel wieder.

6.2.2 Transport entlang des Brennstoffumfanges

Bei ungleichmässiger Temperaturvertei lung entlang des Brennstoffumfanges

erfolgt anscheinend auch ein pheripherer Verdampfungs-Kondensat ions­

Transport im Spalt zwischen Brennstoff und Hülle. In Abb.6.5 sind Berei­

che, in denen Brennstoff durch Verdampfung abgebaut oder durch Konden­

sation angelagert worden ist, durch starke Pu-Anreicherung bzw. Pu­

Verarmung erkennbar. Abb.6.6 zeigt die zugehörige Gefügestruktur, In

der sich der Pu-verarmte Kondensationsbereich (vor allem I inks oben)

durch besonders geringe Porosität abhebt, soweit er nicht noch in der

Randzone im Aufbau begriffen ist. Ein entsprechender Brennstofftrans­

port über kleine Entfernungen am Brennstoffumfang kann zum Verschluss

der breiten Risse in der äusseren Brennstoffzone führen.
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6.2.3 Axialer Transport im Zentral kanal

Wenn an der Zentralkanaloberfläche eines Brennstabes ein Temperatur­

gradient in axialer Richtung besteht, kann durch Verdampfung und Kon­

densation ein Brennstofftransport entlang des Zentral kanals erfolgen.

Bei den FR 2-4a-Bestrahlungen im thermischen Neutronenfluss war mit

LelstungsspHzen und demzufolge mit Brennstofftemperaturspitzen an den

Brennstabenden zu rechnen. Demnach könnte dort eine Erweiterung des

Zentral kanals durch Brennstoffverdampfung erwartet werden, der eine Ver­

engung In einem kälteren Zentral kanal abschnitt gegenübersteht. Dieser

Erwartung entspricht der "Flaschenhals" des Zentral kanals in Abb.6.2

und 6.3. Er war -z.T. viel stärker ausgeprägt- in mehreren Brennstäben

der Versuchsgruppe FR 2-4a sowohl an oberen als auch an unteren Stab­

enden zu finden.

Ein Brennstoff transport entlang des Zentral kanals kann auch durch das

Ablaufen einer Brennstoffschmelze von der Zentralkanaloberfläche erfol­

gen. Selbstverständl ich ist dabei nur eine Materialverlagerung von oben

nach unten mögl ich. Auch in diesem Fal I tritt bei hinreichend schneller

Erstarrung der ablaufenden Schmelze eine U/Pu-Entmischung auf, wei I sich

zu Beginn aus der (U,Pu)02-Schmelze Pu-verarmte Mischkristal le und am

Schluss Pu-angereicherte Mischkristal le bilden. Im Falle einer länger

andauernden Uberhitzung sammelt sich die Brennstoffschmelze am unteren

Ende des Zentral kanals und führt dort zu einer zusätzlichen Steigerung

der spezifischen Stableistung. Es scheint dann zu einer verstärkten

U/Pu-Entmlschung durch Brennstoffverdampfung aus der Schmelze zu kommen.

Der mit selektiv erhöhtem U-Gehalt verdampfte Brennstoff kondensiert

sich In einem kälteren Bereich des Zentral kanals oberhalb der Schmelze.

Abb.6.7 zeigt das Erstarrungsgefüge einer solchen Schmelze in etwa

10 mm Abstand vom unteren Brennstabende, Abb.6.8 gibt in der a-Autoradio­

graphie die starke Pu-Anreicherung im inneren Bereich der Schmelze wie­

der. Abb.6.9 und 6.10 zeigen 40-50 mm weiter oberhalb den gesamten

Zentralkanalquerschnitt durch stark Pu-verarmten Brennstoff ausgefüllt.

Eine Analyse der dargestel Iten Brennstofftransportvorgänge müsste vor

allem die Frage beantworten, ob sie durch die U/Pu-Entmischung eine

Selbstverstärkung ergeben können, die zur Bildung von Heiss-

stellen an der Hülle und im Brennstoff führt.
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Abb. 6.1: a-autoradiographische Abbi Idung der typischen Pu­
Konzentrationsvertei lung in einem U0

2-Pu02-Brennstabmit gleichmässiger Pu-Anreicherung entlang des Zentral­
kanaiumfanges
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Abb. 6.4: Verdichtete Pu-verarmte Brennstoffschicht im
Bereich eines frUheren Risses
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3a-41-4A23-2/1
a.-Al,ltoradiof2;rafie

Abb.6.5: a-autoradiographlsche Abbildung der Pu-Konzentrationsver­
tei lunq in der Mitte des Brennstabes 41-4A/23

Abb.6.6: Brennstoffgefügebi Id zu Abb. 6.5
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3a-41-Li-A/18-4/3

Abb. 6.7: Erstarrun9sgefUge vorübergehend geschmolzenen Brennstoffes
im inneren Bereich eines Querschnittes vom unteren Ende
des Brennstabes 41 - 4A/18

3a-41-4A18-4/1
cx.-l\.lltoc'1.di ografie

Abb.6.8: a-Autoradiographie der Pu-Vertei lung in Abb. 6.7
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3a-41-4A/18-2/3

Abb. 6.9: Querschnitt in der Mitte des Brennstabes 41-4A/18 mit
Pu-verarmter Füllung im früheren Zentral kanal

~'A -41-Lt A18-2/1
cx.-AE ':,ol',gdi orrr-a f'Le

Abb.6.10: a-Autoradiographie der Pu-Vertei lung in Abb.6.9
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7. Verträgl ichkeit Hülle/Brennstoff

O.Götzmann
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Im Abschnitt 5 ist auch schon das Problem des chemischen Angriffes an

der Innenseite der BrennstabhUI le angesprochen worden, der durch den

Brennstoff aufgrund seines mit dem Abbrand steigenden Spaltprodukt­

gehaltes und Sauerstoffpotentials verursacht wird. Im folgenden ist

das Ergebnis einer systematischen Sichtung aller keramographischen

Schi iffbi !der aus den Brennstäben der Versuchsgruppe FR 2-4a im Hinbl lek

auf die beobachtbaren Reaktionen zwischen HUI le und Brennstoff darge­

stellt. Die Deutung dieses Ergebnisses ist schwierig wegen der wenig

Ubersichtl lehen Versuchsbedingungen (s.Abschnltt 1.1), im besonderen

wegen der starken HUI Itemperaturschwankungen im Verlauf der Bestrah­

lung. Es liefert Jedoch sehr nUtzliehe Hinweise In Bezug auf das HUI 1­

angrlffsbi Id und die Hüllangriffstiefe sowie deren Parameterabhängig­

keit, denen bei weiteren Untersuchungen gezielt nachgegangen werden

kann.

Die bei den einzelnen Proben ermittelten Hüllangriffstiefen sind mit

den dazugehörigen Bestrahlungsdaten in der Tab.l zusammengestellt. Der

stärkste Angriff ist immer Im oberen Brennstoffbereich der Kurzstäbe

beobachtet worden. In den mittleren und unteren Stabbereichen war der

Hüllangriff dagegen vergleichsweise gering. Dies deutet daraufhin, dass

im oberen Brennstoffbereich eine höhere Temperatur geherrscht hat.

Die grössten Angriffstiefen lagen bei 100 ~mj es handelte sich dabei

immer um einen Korngrenzenangriff. Nur bel den Prüflingen der KVE 38

fand offenslchtl ich ein Abtrag von Hüllmaterial statt (Abb.7.1-7.4).Die

Angriffstiefe scheint, nach dieser Versuchsgruppe zu urtei len, eher eine

Funktion der Hül I Innentemperatur als des Abbrandes zu sein. Dort, wo

die Hül I Innentemperatur während einiger Zyklen über 5000C lag, konnte

auch ein starker Angriff festgestellt werden. Lagen die Temperaturen

während des grössten Tei Is der Bestrahlungszeit unter 500oC, fand kein

nennenswerter Hüllangriff statt. Eine Ausnahme macht hier der Stab 4A 16

des KVE 37. Der maximale Angriff von 80 ~m, der für diesen Prüfling an­

gegeben wird, wurde nur an einer lokal begrenzten Stelle gefunden. Die

Temperaturangaben für die Prüfl inge des KVE 36, bei denen die stärksten

Angriffe beobachtet worden sind, können nur mit Vorbehalt gemacht wer­

den, da hier die Thermoelemente wegen Uberhltzung ausgefal ren sind.
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Wahrscheinl ich sind die maximal erreichten Temperaturen nicht gemessen

worden.

Die Zuordnung einer charakteristischen Temperatur zu jedem Prüfling war

schwierig. Die Temperaturen der einzelnen Zyklen waren stark unter­

schiedl ich und auch innerhalb der einzelnen Zyklen schwankte die Tem­

peratur oft erheb I ich. In der Tabelle werden deshalb drei Temperaturen

genannt: Die mit "max.abs." bezeichnet die während der gesamten Be­

strahlungszeit höchste erreichte Temperatur. In der Rubrik unter max.
wird die mittlere Temperatur des Zyklus angegeben, bei dem die über

den ganzen zyklus gemittelte Temperatur den höchsten Wert erreichte.

Ein Zyklus erstreckte sich über etwa 30 Tage. Die dritte Angabe mit

mine bezeichnet die mittlere Temperatur des Zyklus mit der niedrigsten

mittleren Temperatur. Diese drei Temperaturangaben spiegeln natürl ich

nicht den Temperaturverlauf der Bestrahlungszeit exakt wieder. Die

scheinen jedoch einigermassen repräsentativ für die jewei I ige Tempera­

turgeschichte zu sein.

Der Grad des Abbrandes scheint bei dieser Versuchsgruppe keinen grossen

Einfluss auf den Reaktionsumfang gehabt zu haben. Dies wird deutl ich,

wenn man den Prüfl ing B 10 des KVE 33 mit den Prüfl ingen des KVE 40

vergleicht. Möglicherweise war das Temperaturniveau allgemein zu niedrig,

so dass das durch den Abbrand geschaffene Reaktionspotential nicht vol 1­

ständig abgebaut werden konnte. Auch eine Abhängigkeit des Hüllangriffs

von der Tablettendichte lässt sich aus diesen Versuchen nicht herleiten.

Die Annahme, dass bei geringerer Brennstoffdichte grössere Hüllangriffe

stattfinden, wird durch diese Versuchsserie eher widerlegt.

Das Aussehen der Angriffszonen und der Reaktionsprodukte lassen vermu­

ten, dass der Hüllangriff durch eine von Spaltprodukten (es) verstärkte

Oxidation des Hüllmaterials hervorgerufen wurde. Die Ergebnisse der

Mikrosondenanalyse, die In Abschnitt 5 beschrieben sind, bestätigen

diese Annahme bezügl Ich der Oxidation. Spaltprodukte konnten jedoch in

den Reaktionsprodukten in der Hülle nicht nachgewiesen werden. Vermut­

I ich I legt das in der Herstel lungsmethode der Schi iffe begründet.

Vergleicht man die hier beobachteten Hüllreaktionen mit denen in den

Brennstäben der Versuchsgruppen DFR 305 und Mo I 7A[7.1 J,so er igbt sich
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der Eindurck, dass die Temperaturangaben hier vergleichsweise zu tief

I iegen. Die Hüllangriffstiefen in der Versuchsgruppe FR 4-4a würden

besser in das bisher gewonnene Bild passen, wenn die dazugehörigen

Temperaturen um etwa 50°C höher gewesen wären.

Li teratur

[7.1] Götzmann 0.,

GfK, Interne Notizen, 1972
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Hüllangriffstiefen und 8estrahlungsdaten der Prüf-
I inge der KVE 33 bis 41

Ab- max. Hül I lnnentemp.<oc) 8e- Hüllangriff
Prüf- Tab I. - strah I. (llm)KVE
li ng Dichte brand Stabl. mi n, max. max. Zelt

%TD <%U+Pu) (W/cm) abs. (d) mittel max.

33 8 6 92,0 1,08 590 485 500 545 57 0-10 15
8 7 91,4 1,10 660 505 520 600 57 0-10 15
810 91,6 1, 18 630 525 535 575 57 10 100

34 811 91,6 2,95 590 375 485 545 170 0-10 10
812 91,6 3,25 630 380 515 575 170 0-10
813 91,9 3,20 570 370 520 535 170

35 4A/l 92,0 3,06 665 385 540 605 142 15-20 30
4A/2 92, 1 2,95 645 '380 535 590 142 10-20 50
4A/4 92,3 2,84 590 395 530 545 142 0-10 35

36 4A/3 92,2 3,43 630 575 575 575 161 10-40 80
4A/5 92,2 3,42 610 360 360 560 161 0-30 110
4A/8 91,6 3,24 610 470 470 560 161 0-50 100
4A/9 91,6 3, 12 620 360 360 560 161 0-10 30

37 814 91,9 7,10 550 340 460 515 389 0- 5 5
4A/15 85,1 7,69 550 340 470 515 389 0-10 10
4A/16 85,2 6,65 495 310 445 470 389 10-30 80
4A/19 83,8 6,50 515 315 465 485 389 10-30 40

38 4A/20 83,6 9,70 580 205 480 535 578 10-20 60
4A/21 83,6 9,52 595 215 490 550 578 10-20 25
4A/22 83,4 10,3 605 220 540 550 578 10-20 100

40 4A/28 84,4 9,15 570 265 485 530 523 0-20 20
4A/25 84,5 9,70 585 235 510 545 523 0-20 20
4A/26 84,9 9,95 625 250 495 575 523 0-20 20
4A/27 83,9 10,2 645 250 505 585 523 0-20 20

41 4A/17 84,3 3,76 590 280 465 545 358 10-20 20
4A/23 84,8 4,79 590 325 520 545 358 10-20 40
4A/18 84,3 5,00 580 295 510 535 358 20 30
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3-33-B10-1/9 100. x geätzt
~

" i4 ~
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Abb. 7.1: Hüllangriff im Stab B 10 des KVE 33

(oberer Brennstoffbereich)
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Abb. 7.2: HUllangriff im Stab 4A 8 des KVE 36

(oberer Brennstoffbereich) 200x
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3-36-4A/5-1/16

Abb • 7.3: HOllangriff 1m Stab 4 A 5 des KVE 36 (oberer

Brennstoffbereich)



3a-38-4A/22-1/11 200x
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Abb. 7.4: HUllangriff Im Stab 4 A 22 des KVE 38 <oberer

Brennstoffbereich) Angriff durch Materialabtrag


