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Kurzfassung

Das Vertrégllchkeitsverhalten von Oxidbrennst8ben wird anhand von
Literaturberichten dargestell+, Es werden die méglichen Faktoren,
die einen EinfluB auf das Vertrdglichkeitsverhalten haben kdnnen,
wie der Abbrandgrad, die Hiullinnentemperatur, das O/M-Verh#ltnis
des Brennstoffs, Verunreinigungen im Brennstoff u.a., besprochen

und ihre Wirkung aufgrund bisher gemachter Beobachtungen bewertet.

Die Folgerungen daraus sind: In erster Linie verantwortlich fir den
Hiil langriff ist die Hillinnentemperatur und das Sauerstoffpotential
an der Hille. Reaktionen mit der Hille treten ab etwa 500°C auf. Sie
erreichen im Tempera+urbereich zwischen 600 und 700°C im allgemelinen
maximale Eindringtiefen von 1oo bis 120 u. Vereinzelt werden Tiefen
bis 200 um beobachtet. Diese Hillangriffstiefen werden schon nach
Abbrénden von etwa 5 at.% erreicht. Nach h8heren Abbr#nden (bis

16 at.%) Ist kein wesentlich st&rkerer HlUllangriff beobachtet wor-
den. Eine Erniedrigung des Brennstoff-0/M-Verh&ltnisses fiihrt zu
elner Reduktion des HUllangriffs. Die Brennstoffdichte scheint keinen
EInfluR auf das Vertr&glichkeitsverhalten zu haben. Verunreinigungen
an Kohlenstoff, Stickstoff und Wasser sind, soweit sie sich i Gren-
zen halten (etwa 1oo ppm), ohne Bedeutung flr die Reaktionen zwischen
Brennstoff und Hille.

Als Manuskript eingereicht
am 5.4.1973



An assessment of the compatibility behaviour of oxide

fuel pins

Abstract

The compatibility behaviour of oxide fuel pins is described using
results given in the literature. Possible factores, such as degree
of burnup, inner wall temperature, fuel O/M-ratio, impurities in
the fuel, and others, which may have an Influence on the compatibil-
Ity behavibur are described, and an assessment of thelr effect is

given on the basis of observations made so far,

The following conclusions can be drawn: Mainly responsible for the
cladding attack is the inner wall temperature and the oxygen potential
in the pin., Reactions with the cladding occur at temperatures begin-
ning at 500°C. In the temperature range between 6oo and 700°C pene-
tration depths of normaly 1oo to 120 um are reached. In some cases,
penetrations of 200 um can be observed. These attacks can be seen
after burnup of around 5 at.%4. After higher burnups (16 at.%), cladding
attack has not propagated much. Lowering of the fuel 0/M-ratio reduces
cladding attack. Fue! density has no influence on the compatibility
behaviour. Impurities of carbon, nitrogen, and moisture have no in-
fluence on fuel cladding reactions if they are kept at contents around
foo ppm,
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1. Einleitung

Selbst nachdem eine Vielfalt von Versuchsergebnissen Uber HUllangriffe
durch den Brennstoff in der Literatur bekannt geworden ist, hat man noch
kein eindeutiges Bild Uber das Vertré&glichkeitsverhalten von Oxlidbrenn-
stdben gewlnnen kdnnen. Urspriinglich ist angenommen worden, daB bei oxi-
dischem Brennstoff und Stahlumhlillungen keine Vertriglichkeitsprobleme auf-
treten sollten. UO2 und (U,Pu)O2 sind relativ stabile Verbindungen. Nach
den thermodynamischen Daten waren mit den Komponenten der austenitischen
Stdhle keine Sauerstoff- und Uran- bzw. Plutoniumaustauschreaktionen zu
erwarten, Durch GlUhversuche [st diese Annahme auch best&tigt worden. Das
chemische System Brennstoff-Hille bleibt wéhrend der Bestrahlung Jedoch
nicht erhalten. Durch die Spaltung der Schwermetallatome entstehen Snal+t-
produkte und das Sauerstoffpotential des Brennstoffs erh8ht sich, da die
Spa ltprodukte Im Durchschnitt nicht die gleich hohe Affinit+8t zum Sauer-

stoff haben wle die spaltbaren Uran- bzw. Plutonlumatone.

NDie Ausgangsdaten wie auch die Betriebsbedingungen der bisher bestrah!ten
Proben und Brennstédbe sind verstdndiicherweise oft nicht die gleichen und
auch nicht vergleichbar. Flir die in vielen F&llen unterschiedlichen, zum
Tell soqar widersprechenden Ergebnisse lUber Hillangriffe, sind deshalb eine
Rethe von Spekulationen Uber den m&glichen EinfiuR bestimmter Faktoren auf
das Reaktionsverhalten entstanden. In diesem Bericht wird daher der Ver-
such unternommen, anhand der bisher vertffent!ichten Ergebnisse eine Be-
wertung der Faktoren vorzunehmen, von denen man annimmt, daR sie elnen

EinfluB auf das Reaktlonsverhalten zwischen Brennstoff und Hiille haben.
Flr den Htllangriff sind drel unabh&ngige Vorginge von Bedeutung:

1. Die Erzeuqung oder Freisetzung von reaktiven Elementen

Im Brennstoff (Spaltprodukte und Sauerstoff),
2. Der Transport dieser Elemente hin zur Hulle.

3. Die unmittelbare Hiillreaktion.

Aus den Bestimmungsgréfien flir diese drel Vorg#nge leiten sich‘dle Faktoren

her, die einen mdglichen EinfluB auf das AusmaB des Hillangriffs haben kdnnen.
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BestimmungsgréRen flir die Erzeugung bzw. Freisetzung von reaktiven
Elementen sind der Abbrand, das Ausgangs-0O/M-Verh&!tnis, die |sotopen-
zusammensetzung der spaltbaren Schwermetallatome und, wenn die Mengen
der reaktiven Elemente auf die Einhelt der Hil!innenf!|&che bezogen wer-
den, auch der Stabdurchmesser, Einflu auf den Transport der reaktiven
Elemente zur HUlle haben die Stablelistung, die Brennstoffdichte, das
Neutronenspektrum und Verunreiniqungen im Brennstoff (C, HZO)' Die un-
mittelbare Hillimaterialreaktion diirfte entscheidend von der Hilltempera-
tur und der Bestrahlungszelt abh#ngen. Der HiilImaterialtyp bzw. der
Materialzustand kann auch noch elnen EinfluB auf den Reaktionsablauf
haben. Es 1st klar, daB elnige Parameter untereinander gekoppelt sind,
wie z.B, der Grad des Abbrandes, dle Bestrahlungszeit die Stableistung
und der Stabdurchmesser. In gewisser Weise h&ngen auch dlie Stableistung
und die HUIl ltemperatur miteinander zusammen. Alle genannten Faktoren
werden nicht dle glelche Bedeutung flir den Hlllangriff haben. Allein aus
der Aufz8hlung geht jedoch hervor, daB die HUlimaterial-Brennstoff-Ver-
tr8glichkeit eln komplexes Problem darstellt.

Nach den bisherigen Erfahrungen, die man aus den Nachbestrahlungsunter-
suchungen gewonnen hat, lassen sich die Kriterien fUr den HUllangriff
noch enger fasser: Notwendige und hinrelchende Voraussetzungen flr das
Zustandekommen von HUllImaterialreaktionen sind alleln das Sauerstoff-
potential und die Temperatur am {lbergang Brennstoff/Hille. Alle Parameter
scheiﬁen nur so welt von Bedeutung zu sein, wie sie diese beiden Faktoren
beeinflussen kdnnen [11].

Am Zustandekommen eines fiUr HillImaterialreaktionen notwendigen Sausrstoff-
potentials 1st In erster Linle der Abbrand und das Ausgangs-0/M-Verh#!tnis

des Brennstoffs verantwortlich.

2. Der Abbrandgrad

Korrosive Angriffe an austenitischen St&hlen werden bel out-of-pile Gllhungen
in Kontakt mi+ stdchiometrischem Mischoxid bis 800°C [2,3] und In Kontakt
mit st8chlometrischem Uranoxid bis 1000°C [4] nicht beobachtet. Obwoh! also
erst der Abbrand das notwendige Reaktionspotential im Brennstoff erzeugt,
scheint nach den Ergebnissen in der Literatur kein funktioneller Zusammen-
hang zu bestehen zwischen der H8he des Abbrands und der Tiefe des Hiil lan-

griffs. Es gibt Berichte, nach denen bel kleinen oder mittleren Abbrand-
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werten (2-6 at.-%) [5,6,7] Hiillangriffe in der aleichen Stirke oder sogar
noch mehr [8,9] gefunden werden, algsie nach anderen Berichten [10] |

fiir Abbrénde bis 16 at.% beobachtet worden sind. Im allgemeinen wird nach
htheren Abbr&nden elne grofBere Menge an Reaktionsprodukten mit der Hiulle
gefunden, der Hilllangriff ist gleichméBiger, die Eindringtiefen liberstei=~
gen jedoch nur geringfligig die Eindringtiefen, die lokal auch bei niederen
Abbrandwerten gefunden werden, Selten werden HUllangriffe in Proben qe-
funden, die nur bis etwa 1 at.% abgebrannt wurden [11,12]}. Bel sehr hoher
Hiit | temperatur (815°C), hoher Stableistung (750 W/cm) und Ausgangs-=0/M-
Verh&ltnis von 2,00 sind auch schon nach einem Abbrand von 0,2 at.% Korn-

grenzenangriffe bis etwa 50 um beobachtet worden [6].

Der Grund dafiir, dafl die Hohe des Abbrandes keinen erkennbaren Parameter
fiir den Hillangriff darstellt, Ist mdglicherweise darin zu suchen, daR

bel den Hiil ltemperaturen, die vorwiegend bel den untersuchten Brennst&ben
oder bestrahlten Proben geherrscht haben (< 7500C), die HiUlImaterialreak-
tionen langsamer ablaufen als die reaktiven Elemente erzeugt und ange-
liefert werden., In diesem Fall ist nicht die Menge der reaktiven Elemente
filr das Ausmaf} der Reaktlon bestimmend, sondern die Temperatur und Zeit.
NDer Abbrand spielt dann nur noch insofern eine Rolle, als er ein MaR fiir
die Reaktionszeit darstellt. In den F&llen, wo gegen Ende der Bestrahlungs-
zeit die Hiil |temperatur abf&l |+, kommt selbst der EinfluR der Bestrahlungs-

zeit auf den Reaktionsumfang nicht mehr zur Geltung [13].

Die Annahme, daR der Hullangriff linear von der HBhe des Abbrands abhé&nat,
wie sie in einer formeimédRigen Darstel lung des Hilllangriffs gemacht wird
[14], trifft zumindest bei HuUlltemperaturen unter 700°C nicht zu. In den
meisten funktionellen Darstellungen des Hillangriffs wird nur eine Abhdngig-
keit von der Temperatur angegeben und der Grad des Abbrandes nicht beriick-

sichtigt (vgl. die Abbildungen im Anhanq).

3., Die HUlltemperatur

In praktisch allen Untersuchungsberichten kommt deutlich zum Ausdruck, daB
die Htllinnentemperatur den entscheidenden EinfluB auf das Vertrdglichkeits-

verhalten der Oxidbrennst&be hat. Wenn man auch noch keine elndeutige Ab-
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héngigkelt des Hiillangriffs von der Hillinnentemperatur angeben kann,

so [st man sich doch allgemein dariiber einig, daR mit steigender Tempera-
tur auch die Hillinnenkorrosion zunimmt (vergl. Abb. 1 u. 2). Uberein-
stimmung herrscht auch dariiber, daR unter 500°C nennenswerte Hutlangriffe
nicht mehr auftreten [5,8,23]. Es gibt nur wenige Untersuchungen, in denen
bemerkenswerte Hillangriffe noch unter 500°C gefunden worden sind [11].
Die Hullangriffe, die bei Temperaturen lber BOQOC beobachtet werden, be-

wegen sich meistens in GréRenordnungen von o bis max. 130 um [11,16,17,18,

19,151 (Abb. 1 - 4).

Etwas aus dem Rahmen fallen die Ergebnisse, wonach nach einem Abbrand von

5 bzw. 6 at.% und Hiillinnentemperaturen um 600°C Korngrenzenangriffe bis

in Tiefen von 200 um beobachtet worden sind [8,9]. In einem Fall [8] wird
vermutet, daB der betroffene Brennstab eine lokale Uberhitzung erfahren hat.
Im Gegensatz zu diesen starken Angriffen gibt es Untersuchungen, nach denen
bei Temperaturen zwischen 600 und 1000°C und Abbrinden von 1,2 bis 2,8 at.%
keln Hillangriff festgestellt werden konnte. In den Kornarenzen des Hiul Ima-
terials waren ab 700°C lediglich Chromkarbidausscheidungen zu sehen, die
sich aufgrund des Temperaturgradienten in der HlUlle bevorzugt an den helRen
Stellen qgebildet haben [17]. Diese Ergebnisse sind ebenfalls iiberraschend.
Es handelte sich um Proben mit einem Sol-Gel-Pulverbrennstoff mit einem
Ausganqs-0/M-Verh#ltnis von 2,00 und einer Dichte von 76 % TD. Die Stah!-
umhl!lung war vom Typ 304 ss. Die Stableistungen waren extrem hoch. Sie
betrug bei der 1000°C-Probe 1650 W/cm. MaRgebend flir das Fehlen eines Hull-

angriffs war wahrscheinlich die geringe Bestrahlungszeit von 19 Tagen (450 h).

Es wird vermutet, daB die H5he der Temperatur auch einen EinfluB auf den
Htil langriffsmechanismus hat. Im allgemeinen werden zwei Anariffsarten
unterschieden: Schichtférmiger Abtrag des Hillmaterials und Korngrenzen-
angriff der Hille. Oft ist auch eine Kombination von beiden zu sehen. Bel
tieferen Temperaturen scheint ein homogener Angriff bevorzugt stattzufinden,
wobei sich meist eine Zone mit Reaktionsprodukten zwischen dem Brennstoff
und der Hille ausbildet. Der Korngrenzenangriff wird mdglicherwelse durch
héhere Temperaturen beglinstigt. Es gibt jedoch qgenligend Untersuchungen, wo
sich die Situation gerade umgekehrt darstellt, Fir die unterschiedl!ichen
Angriffsarten ist wahrscheinlich die Hohe des Reaktionspotentials verant-
wortlich [41].
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Im Anhang zu diesem Bericht sind einige Abbildunaen wiedergegeben, in
denen die von verschiedenen Autoren gemessenen Eindringtiefen in Ab-

hdnaigkeit von der Temperatur aufgetragen worden sind.

4. Das Ausgangs-0/M-Verh#|tnis

Fin niederes Ausgangs—-0/M=Verh&1tnis mufR theoretisch den Hiil Imaterial-
angriff verzédgern, da fiir die Hiil Imaterialreaktionen weniger Sauerstoff
zur Verfiigung steht, Vor allem bei niederen Abbrandwerten (< 5 at.%)
sollte dies zum Tragen kommen, Die O/M-Erh&huna des Brennstoffs wihrend
des Abbrands ist quantitativ noch nicht gemessen worden. Unter Verwen-
dunq der thermodynamischen Daten von Spaltproduktoxiden und der Spalt-
produktausbeuten der spaltharen |sotope werden Erh&hungen des O/M-Ver-
haltnisses im Brennstoff von ~ 0,006 pro % FIMA [2¢] bis zu 0,009 pro %
FIMA [21] errechnet.

Die Ergebnisse der verschiedenen Nachbestrahlunqsuntersuchunagen bestdtiaen
die Annahme, daR ein niederes Ausgangs-0/M-Verhiltnis einen gerinaeren
Hillangriff zur Folge hat [11,18,22].Aus den Ergebnissen aeht nicht ein-
deutia hervor, welche der beiden genannten Sauerstofffreisetzungsraten
zutriff+, Betrachtet man die Ergebnisse von [11], wo nach einem maximatlen
Abbrand von 7,3 at.% fir ein Ausgangs-0/M-Verh#|tnis von 2,00 ein Anariff
von loo um, bel einem O/M von 1,97 ein Anariff von 4o um und erst bei 0O/M
von 1,94 kein Anariff mehr gefunden wurde, dann sieht es so aus, als ob die
hhere Sauerstofffreisetzunqsrate zutrife, vor allem, wenn man heriicksichtint,
daR der verwendete Brennstoff an U-235 anaereichert war. Nie Erqgebnisse von
[ 18] sind &hnlich (s. Abb. 3), Sie betreffen Bestrahlungen im thermischen
FluR bis zu Abbrianden von 7-14 at.%. Hier kdnnte man evtl. eine qeringere
Sauerstofffreisetzungsrate annehmen. Sehr wahrscheinlich war aber auch bei

diesen Versuchen der Brennstoff mit U-235 anqereichert.

5. Die lsotonenzusammensetzung

In einem fiir den Schne[len,BrUTer vorgesehenen oxidischen Brennstoff ist
Pu-239 das hauntsdchlich vorhandene spaltbare lsoton. In Bestrahlunasver-
suchen wird jedoch zur Erreichuna von hohen Stableistungen und mdalicher-

weise auch hoher Abbrandwerte in relativ kurzen Bestrahlungszeiten bei
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anwendungsnahen Stabdurchmessern vielfach ein Mischoxid mit einer U-235
Anreicherung eingesetzt. Die Zusammensetzung der Spaltprodukte von U-235
unterscheidet sich von der des Pu-239 u.a. in der Hinsicht, daR mehr
Spaltprodukte entstehen, die Sauerstoff binden. Das hat zur Folqge, daB

in einem Brennstoff mit+ hoher U-235 Anreicherunqg die Sauerstofffreisetzungs-
rate geringer ist. Nach Berechnungen [21] (Abb. 5) betr#gt sie fiir einen
UO,BPuO’zOh-Brenns+off, dessen Urananteil zu 90 % aus U-235 besteht, nur
etwa 60 % derjenigen des Briiterbrennstoffs ohne U-235 Anreicherung. Ein an
U-235 angereicherter Brenns+off’soll+e daher einen geringeren Hillangriff
verursachen als efn Schnellbriterbrennstoff. Auf diese Tatsache wird auch
in anderen’BerichTen hingewiesen [9]. Die Bestrahlungsversuche im Schnellen
FluB wurden alle mit hoher U-235 Anreicherung durchgefiihrt, Gleichfalls
wurde in vielen der thermischen Bestrahlungen ein Brennstoff mit hoher U-
235 Anreicherung verwendet. Ein Vergleich der Ergebnisse von bestrahlten
Proben mit und ohne U-235 Anreicherung im Brennstoff Ist deshalb nur in be-
grenzten F&llen m8glich. Aus einem solche Vergleich ist jedoch keine Ab-
hdngigkeit des Hﬁllangrlffs von der |sotopenzusammensetzung zu erkennen.
Sehr wahrscheinlich ist in beiden F&llen die Sauerstofffrelsetzungsrate

geniigend hoch, so daRB die Kinetik allein den Reaktionsumfang bestimmt.

6. Die Tablettendichte

Der EinfluR der Tablettendichte auf das Vertr#qglichkeltsverhalten ist 8fter
ein kontroverser Diskussionspunkt gewesen [17,23,24]. Einen m8glichen Ein-
fluB sieht man darin, daB im dichteren Brennstoff (> 90 % TD) die flichti-
qen Spaltprodukte nicht zur Hille transportiert werden k&nnen. Sie sollen
an der Grenze zur &uBeren Brennstoffzone (unrestructured zone) stecken
bleiben, da ein weiterer Gasphasentransport in den dichten, k&lteren Rand-
zonen des Brennstoffs nicht mehr méglich ist. AnlaR zu dieser Vorste!llung
waren Ansammlungen von CHisium, die bei Verwendung von dichtem Brennstoff

in diesen Regionen beobachtet worden sind [23]. Solche C&siumansammiungen
in den k#lteren Brennstoffzonen sind jedoch thermodynamisch erkl&rbar, sie
stellen offenbar keinen Transporteffekt dar. Die Ansicht, daB weniger dich-
ter Brennstoff einen gréReren Hiullangriff zur Folge hat, wird auch durch
viele Beobachtungen widerlegt [17,13]. Danach sind praktisch die gleichen
Angriffstiefen in Brennstiben mit hochdichtem (92 % D) wie mit weniger
dichtem Brennstoff (85 % TD) gefunden worden. Auch vibrationsverdichteter
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Brennstoff verursacht keinen sti#rkeren Hillmaterialangriff als Tabletten-
brennstoff [1o]. Lediglich das Angriffsbild unterscheidet sich etwas; beim
Pulverbrennstoff ist der Angriff homogener.

Nach kritischer Durchsicht der bekannten Bestrahlungsergebnisse, erh8l+
man den Elndruck, daB die Brennstoffdichte keinen EinfluR auf den HiUlIma-
terialangriff hat, Hohe Brennstoffdichten kdnnen den Transport der kriti-
schen Spaltprodukte nicht verhindern. Das Sauerstoffpotential im Brenn-
stoff scheint dabei eine gréBere Rolle zu spielen [16,25,26,27].

7. Das Neutronenspektrum

Der Unterschied in der Zusammensetzung der Spaltprodukte aufgrund unter-
schied|icher Neutronenenergie splelt flr das Vertr8glichkelt+sverhalten
praktisch kelne Rolle., Doch 8hnlich wie bel der Dichte wird auch teill-
welse vermutet, daB das Energieniveau des Neutronenfiusses Im Reaktor
einen EinfluB auf den Transport der Spaltprodukte zur Hiille hat., Im ther-
mischen NeutronenfluB finden die Spaltungen Uberwiegend im AuBenbereich
des Brennstoffs in der N3he der HlUlle statt, so daR die Spaltprodukte nur
kurze Strecken zurlicktegen milssen, um mit der Hlille reaglieren zu k&nnen,
Im schnellen FluB sind die Spaltungen gleichm&Riger tiber den Brennstoff-
querschni+t vertel |+, Die Hiullangriffe, die bel Bestrahlungen im thermi-
schen Flufl beobachtet werden, sind zwar nicht In jedem Fall mit denen von
Bestrahlungen im schnellen FluR vergleichbar, sie passen aber in das qglel-
che Schema von zunehmender Angriffstiefe mit steigender Temperatur [6].
Die Kapselversuchseinsitze, die Im FR 2 (t+herm., FluR) bestrahit wurden,
zelgten Hullangriffe in der gleichen GréRe wie die Brennst&be, die im

DFR (schneller FluB) bestrahlt wurden. Die Tempneraturen der FR 2~Proben
lagen zwar etwa 50°C tiefer als die der heiBen Hilltbereiche In den DFR-
Stsben, flir die die vergleichbaren Angriffstiefen gemessen wurden [13].
Es wire jedoch zu gewagt, diesen Effekt auf die unterschliedliche Neutronen-
energle zurlickzufihren. Die st#rksten HUllangriffe (A~ 200 um) sind In
Brennst&ben gefunden worden, dle im schnellen FiuB bei HUlltemperaturen
um 600°C bis zu Abbriinden von 5-6 at.% bestrahlt wurden [7,8]. Bestrah-
fungen im thermischen FluB lieferten maximal Angriffe bis 125 um bel re-
latlv hohen Temperaturen (760°C) und hohen Abbrandwerten (16 at.%) [1o].



8. Die Stableistuna

Die Stableistung ist ein MaR fiir den radialen Temperaturgradienten im
Brennstab. Transport- und Entmischungserscheinungen sind umso stirker,

Je gréRer der Temperaturgradient ist. Bel unterstSchiometrischem Brenn-
stoff bestimmt dariliber hinaus der Temperaturgradient auch noch das Sauer-
stoffpotential an der Hille. Je hdher der Temperaturgradient desto gréRer
ist das Sauerstoffpotential an der Hille bel vorgegebenem mittlerem Brenn-
stoff-0/M-Verh#ltnis. Bei hohen Stableistungen kann deshalb mdqlicherweise
der HUllanqriff friher einsetzen. GroRe Stableistung bedeutet aber auch

im allgemeinen eine h8here Temperatur an der Phasengrenze Brennstoff/Hiille,
Dle stérkeren Hullangriffe bei hohen Stableistungen, die oft beobachtet
werden [6,8,9,28,29], gehen m3qlicherweise auf das Konto der hdheren Tempera-
tur. Die h&chsten gemessenen Angriffstiefen, die um 200 um tiegen, sind

an Stdben beobachtet worden, die maximale Stableistungen von 560 W/cm [8]
und 650 W/cm [9] erreichten., Es ist schon die Meinung vertreten worden, daR
bei Stableistungen unter 1o kW/ft+ (330 W/cm) kein Hilllangriff zu erwarten
ist [30]. Angeblich sind die geringeren Hillangriffe, die bel englischen
Untersuchungen beobachtet werden, auf diesen Umstand zuriickzufiihren. In

Enaland werden vorzugsweise Ringoellets verwendet [31].

Praktisch alle Nachbestrahlungsergebnisse, die diesem Bericht zugrunde lieqgen,
stammen von Brennst#ben oder bestrahlten Proben, die Stableistunaen im Be-
reich zwischen 400 und 500 W/cm (12-16 kW/ft) erreichten. Direkte Abh3ngiqg-
keiten von der Stableistung sind nicht zu erkennen. Wo Unterschiede im Hiill-
angriff auftreten, sind sie mehr auf die Unterschiede in der Hiillinnentempera-

tur als auf die Unterschiede der Stableistung zurlickzuflihren,

9. Der Stabdurchmesser

Mit dem Stabdurchmesser steigt das Angebot an reaktiven Elementen je Ein-
heit der Hiltfl&che linear an. Man ist deshalb qeneiqt zu vermuten, daR

der Hitlangriff sich veragrtfern miRte., Das trifft Jedoch erst dann zu, wenn
die reaktiven Elemente mindestens so schnell mit dem HUllImaterial reagieren,
wle sie zur Hille gelangen, d.h., wenn die Anlieferung dieser resaktiven Ele-
mente fur den gesamten Reaktionsablauf geschwindigkeltsbestimmend ist. Dies
dirfte jedoch erst bei hdheren Hiil|temperaturen der Fall sein (> 750°C) .
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Unterhatlb dieser Temperatur wird die Anwesenheit elner qréBeren Menge

an Spaltprodukten sehr wahrscheinlich keine Rolle fiir das AusmaB des
Hillangriffs soielen. Wird Jedoch bei einer Vergréferung des Stahdurch-
messers die Stableistung konstant gehalten und somit die soezifische
Leistung reduziert, was notwendig ist, wenn man nicht zu hohe Zentral-
temperaturen in Kauf nehmen will, dann verl&nqgert sich die Bestrahlungs-
zeit zur Erreichung eines bestimmten Abbrandziels mit dem Quadrat des
Stabdurchmessers. Eine l&ngere Bestrahlungszeit sollte nach reaktionskine-
tischen Gesichtspunkten eine VergrdBerung des Hillangriffs zur Folge
haben. Bei der Vielfalt der Parameter, die das Hillangriffsverhalten
beeinflussen kdnnen, wird man ohne gezielte Untersuchungen den EinfluR
des Stabdurchmessers nicht herausfinden k&nnen. Bis jetzt war das jeden-

falls noch nicht méglich.

lo. Die Bestrahlungszeit

Fine l&naere Bestrahlungszeit miiBte, wie schon gesaqt, einen qréBeren Hull-
angriff zur Folge haben. Bei der Auswertung von Nachbestrahlungsergebnissen
wird die Bedeutung der Bestrahlungszeit meistens vernachldssigt, da sie

in etwa als proportional dem Abbrandgrad angesehen wird. Eine eigene Auswertung
der Angriffsdaten filhrte zu keiner sinnvollen Zeitabhsnaigkeit. Aus Gliih-
versuchen mit CsZO fur refativ kurze Zeiten ist gefolgert worden, daR der
Hillangriff nach einem linearen Zeitgesetz erfolgt [32]. In anderen GlUhver-
suchen [33] hat sich gezeigt, daB Spaltproduktreaktionen eher nach einem
parabolischen oder gar kubischen Zeltqesetz ablaufen., Bevor nicht der Reak-
tionsmechanimus fiir den Hiuillangriff und das ihm zugrunde |iegende 7Zeitge~
setz bekannt ist, kann eine wirkliche Aussage Uber den EinfluB der BRestrah-
lungszeit nicht gemacht werden. Die blisherigen Ergebnisse deuten daraufhin,

daB sich bel langen Restrahlungszeiten der Hillanoriff wesentlich verlanasamt,

11, Verunreinigunaen im Brennstoff

In der allgemeinen Diskussion tiber den EinfiuB von Verunreiniaingen im Brenn-
stoff auf das Vertriqglichkeitsverhalten stehen Kohlenstoff und Wasser im
Vorderarund, Mit etwas qgerinaerer Intensit&t finden auch
Stickstoff und Fluor bzw. Chlor Beachtuna. Kohlenstoff, Stickstoff, Fluor
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und Chlor kénnen liber die Herstel lungsverfahren in den Brennstoff
gelangen. Eine gewisse Zunahme des Feuchtigkeitsgehaltes wird man

sehr wahrscheinlich bei der Brennstabflil lung nicht vermeiden k&nnen.

Kohlenstoff (als COZ) wle auch Wasser kann als Transportmittel flir den
Sauerstoff im Brennstoff dienen. Bel den ersten Berechnungen lber die
Umverteilung des Sauerstoffs Im Brennstoff durch den Temperaturgradien-

ten anhand thermodynamischer Daten wurde eine CO,~CO-Gasphase als Trans-

portmedium zugrunde gelegt [20]. Schon geringe thlensfoffgehal+e (2-
lo ppm) kdnnen einen fiir den Sauerstofftransport geniigend hohen COZ—
Druck erzeugen. Mit Wasserdampf als Transportmedium kommt man zu dem
gleichen Ergebnis Im Hinblick auf die Sauerstoffumverteilung. Vom Wasser-
dampf nahm man Jedoch schon in einem relativ frihen Stadium der Dis-

kussion an, daB er sich In Wasserstoff und Sauerstoff zersetzt, der
Sauerstoff mit dem Brennstoff reagiert und der Wasserstoff durch die

Hille wegdiffundiert, bzw. sich ein Wasserstoffdruck im Glelchgewicht

mit dem Wasserstoffgehalt im KihIimedium einstel |+, Danach wére in kur-

zer Zelt keln Wasser mehr bzw. nur noch so viel, wie im Gleichgewicht

mit dem Kihimit+tel m8glich ist, Im Brennstab zu finden. In der Zwischen-
zeit ist man auch der Ansicht, daB mit dem Kohlenstoff das gleliche pas-
slert, d.h., daB auch der Kohlenstoff von der HUlle weggegettert wird

[34]. Kohlenstoff- und Wassergehalt haben demnach nur zu Beginn eine Be-
deutung als Sauerstofftransporthilfen im Brennstoff. Auf dlese Transport-
hilfen ist der Sauerstoff auch nicht unbedingt angewiesen. Sein Trans-

port ist Im unterstdchiometrischen Oxid auch als Festkdrperdiffusions-
vorgang im Temperaturgradienten sehr schnel! [35]. Ob im Verlauf des
Abbrands dann ein Gasphasentransport des Sauerstoffs liber CSZO oder M003,
wie es schon vorgeschlagen wurde [9,16], Im unterst&chiometrischen Brenn-
stoff stattfindet, ist wegen der geringen Sauerstoffaffinit&t dieser Me-
talle sehr fraglich. Eine Sauerstoffumverteilung mit elner Sauerstoffan-
reicherung in den k&l|teren AuBenzonen des Brennstoffs ist Uber eine 0520—
Gasatmosph&re auf jeden Fall unwahrscheinlich, da die freie Bildungs-
enthalpie von Cszo mit der Temperatur stark ansteigt. Da dle Wassergehalte
nur geringfligig das Sauerstoff/Metallverh8ltnis im Brennstoff ver&ndern

(1oo ppm H20 bewirken eine O/M=Erh8hung um etwa o,001), sollten Kohlenstoff-
und Wassergehalte fiir das Vertr#glichkeltsverhalten demnach nur insofern von

Interesse sein, wlie der eindiffundlerte Kohlenstoff oder Wasserstoff die
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Elgenschaften der Hiille verdndern. Wasserstoff ist fiir die Stahlhille,
anders als flir die Zircaloy-Hillle, nicht gef&hriich. Er wandert hin-
durch und wird vom Ktihimittel aufgenommen. Kohlenstoff ruft im Stahl
Karbldausscheldungen hervor (1oo ppm Kohlenstoff Im Brennstoff fiihren
zu elner Erh8hung des Kohlenstoffgehaltes der Hiille um etwa o,01 %4).
Der Korngrenzenangriff, der bel vielen Brennstdben beobachtet worden
ist, soll bevorzugt entlang Korngrenzen, die mi+ Karbidausscheldungen

belegt sind, erfolgen.

Stickstoffverunreinigungen wefden ebenfalls von der Hill le aufgenommen.
Aufnitrierungserschelnungen von Stahlumhlillungen hat man schon gesehen.
Bei Stickstoffgehalten des Brennstoffs von 48oco ppm betrugen die me-
tallographisch erkennbaren Nitrierungszonen In der Hille ca.loo um [16].
Eine Verminderung der Betrlebselignung der Hllle scheint daraus nicht
entstanden zu selin. Stickstoffgehalte in den St&hlen bis zu 0,2 % erhBhen
dle Kurz- und Langzeitfestigkeitselgenschaften um 1o bis 15 %. Die Ein-
buBe an Duktiti+8+ ist dabel sehr gering [36].

Inwieweit die meist geringen Fluor- und Chlorgehalte des Brennstoffs mi+t
der Hille reagieren, Ist nicht bekannt., In einem Fall sind Vermutungen
ge8uBert worden, daB lokale Korrosionserscheinungen, die aussahen wie
LochfraB® (pitting corrosion), auf die relativ hohen Chlorverunreinigungen
des verwendeten Brennstoffs zurlickzuflihren waren., Diese Reaktlonen milssen
aber zu Beginn der Bestrahlung stattgefunden haben, da das w8hrend des
Abbrands entstehende C#stum das Chlor abbindet. In out-of-pile Versuchen
st festgestel |t worden, daB CsC! LochfraB hervorruft [25,26]. Sehr wahr-
scheinlich waren dabel aber Sauerstoff- oder Wasserverunreinigungen Im
Spiel, da 2.B., mit reinem C&siumjodid In anderen out-of-pile Versuchen
keine Reaktionen entdeckt wurden [4]. Erst bel Verwendung von sauerstoff-
und wasserverunreinigtem Césiumjodid sind LochfraB-Reaktionen mit Stahi
aufgetreten. CsJ und CsC! dirften ein vergleichbares Reaktlionsverhalten

zelgen,

Den EinfluBR von Verunreinigungen im Brennstoff auf das Vertr#glichkel+ts-
verhalten sollte man nicht zu hoch einsch&étzen. Im allgemeinen kann die
Faustrege!l gelten, daB alle Elemente in den Mengen, wie sie selbst oder
verwandte Elemente nach etwa 2 at.% Abbrand entstehen, nicht besonders
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gefdhriich sind. Verunreinigungen an Elementen, die sich gegenseitig ab-
binden, wie z.B, die Alkalimetalle mit den Halogenen, heben sich in ihrer

Wirkung auf.

12. Wirkung der Spalfprodukte

Die Spaltprodukte, die in Reaktionszonen in und an der Hiille gefunden werden,
sind CHsium, Molybd&n, Tellur, Jod, Palladium und Barium. Dem C&sium wird un-
bestritten die Rolle des gef8hrlichsten Spaltproduktes zuerkannt. In prak-
t+1sch allen Nachbestrahlungsuntersuchungen mit der Mikrosonde wird es in den
Reaktionsprodukten nachgewlesen [6,910,18,19,37]. Wenn es nlcht gefunden wird,
kann man annehmen, daB mit der Probenpré&paration nicht alles in Ordnung war,
Selne Wirkungsmdglichkelt ist in verschliedenen out-of-pile Versuchen unter-
sucht worden [4,25,26,32]. Mi+ einer Stahlhtille reaglert es erst, wenn im
Brennstab ein bestimmtes Sauerstoffpotential, das etwa einem stdchiometri-
schen 0/M-Verh#!|tnis des Brennstoffs entspricht, erreicht ist. Die Wanderung
des CH8slums im Brennstab verl&uft relativ rasch. Es sammelt sich bevorzugt

an den belden Stabenden an. Die Ansammlungen an den Enden sind umso ausge-
prigter, Je nlederer das Brennstoff-0/M-Verh&ltnis Ist [6,16] und je gréRer
der axliale Temperaturgradient ist [38]. Sehr wahrscheinlich reagiert das
C8sium mit dem leicht Uberstdchiometrischen UO2 In den Brutstoffzonen zu
Cisiumuranat. |n Brennst#ben, deren Brennstoff ein h&heres Ausgangs-0/M-
Verh&!tnis haben, reaglert das CH4sium auch mit dem Brennstoff In den kal-

ten Randbereichen zu C8siumuranat oder elner &hnlichen Plutoniumverbindung.
Die CHdsiumansammiungen an den Stabenden sind deshalb bel diesen St&ben weni-
ger ausgeprigt.

C8slum beglinstigt den Korngrenzenangriff. Es ist das Spaltprodukt, das am
hsufigsten In den Korngrenzen gefunden wird, tells zusammen mit Chrom [8],
tells mit Molybd#n [18]. Dle Beobachtung, daB nennenswerte Reaktionen mit
der Hille erst ab 500°C stattfinden, wird darauf zurlickgeftuhrt, daf der
Schmelzpunkt von CsZO knapp unter 500°C 1tegt. Zur Erzeugung von fllissigem,
also kondensiertem 0520, dlirfte das Sauerstoffpotential im Brennstab Jedoch
nicht ausreichen. M8qglich ist aber das Auftreten von einem C&siumchromat,

das bel dieser Temperatur fllUsslig In den Korngrenzen vorliegen kdnnte.

Ehnlich wie mit dem CHsium, stellen sich manche Autoren den HiUllangriff durch
Molybd&n vor, da auch schon Molybd&n in den Angriffszonen von Hullen
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gefunden worden Ist, die ursprilnglich keinen Molybd&ngehalt hatten.

Der Schmelzpunkt von Mo0O,, dessen Bildung als Voraussetzung fiir den

’
Reaktionsmechanismus angzsehen wird, liegt jedoch nahe bei 80000, SO
daB eine schmelzfllissige Reaktion bel den normalerweise auftretenden
HU! Itemperaturen zwischen 600 und 700°C allein mit Molybd&n nicht
wahrscheinlich ist. Erst zusammen mit dem C&sium wire ein Molybd&n-
angriff liber eine schmelzfliissige Phase denkbar, da der niederste

, be 460°C I1eat [45]. Die Bildung

einer solchen schmelzfllissigen Phase wlirde Jedoch auch ein hdheres

Schmelzpunkt im System Cs-Mo-0

Sauerstoffpotential erfordern als es {iblicherweise im Brennstab vor-
gefunden werden kann, Es ist aber durchaus denkbar, daB das Reaktions-

produkt aus Césium, Chrom und Sauerstoff noch Molybd&an aufnimmt,

Tellur ist als Spaltprodukt nicht so h&ufig wle das C4dsium oder Molybd&n.
Es wird relativ oft In der Reaktionszone an der Hille, selten aber in

den Korngrenzen der Hille gefunden [6,19]. Belm Angriff scheint es dem
Casium den Vortritt zu lassen, da es nicht wie das Cisium an der Reak-
tionsfront in den Korngrenzenspitzen gefunden wird [6]. In out-of-pile
Untersuchungen hat es sich gegenliber den St&hlen als sehr aggressiv ae-
zeigt [4,25,40].

Vom Jod wird angenommen, daB es einen HUllangriff nach Art des van Arkel-
de Boer Prozesses ermdglicht [9,19]. Zweifel am Zustandekommen eines sol-
chen Prozesses im Brennstab werden erhoben, weil das stabilste Jodid, das
sich im Brennstab bilden kann, das Césiumjodid ist. CAsium entsteht bei
der Spaltung in viel gréRerer Menae als Jod, so daR flir einen nennens-
werten Transport von Hiil Imaterialkomponenten in den Brennstoff nach Art
eines solchen Prozesses ein zu geringer Jodpartialdruck vorhanden wére
(41]. Nimmt man jedoch an, daR C&sium durch Reaktionen mit dem Brennstoff
oder der Hille anderweitio abgebunden wird, dann ist auch ein van Arkel-
de Boer ProzeB im Brennstab méglich [7]. Zur Erkl&rung von Hiillanariffen,
bei denen HilImaterialbestandteile im Brennstoff gefunden werden, wird
immer noch der van Arkel-de Boer ProzeB herangezogen [7,19]. Notwendiq
dazu ist er jedoch nicht, wie in isothermen, out-of-pile Untersuchungen
mit simulierten Spaltprodukten nachqewiesen worden ist [4]. In den Reak-
tionsprodukten selbst wird Jod selten gefunden, und wenn, dann zusammen
mit dem Casium [18].
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Palladium wird relativ hdufiq in den Reaktlonszonen gefunden. Meist
kommt es zusammen mit Eisen und Nicke! vor. Es bildet eine voilkommene
Mischkristallrethe mit Nickel, Mit+ Eisen reagiert es zu intermetalli-
schen Phasen, die sich jedoch bel h&heren Temperaturen zersetzen. Stabi-
lere Verbindungen existieren mit Chrom. In out-of-pile Untersuchungen
hat es sich gezeigt, daB Paltadium bevorzugt in die Korngrenzen der
Stéhle eindiffundiert., Das Korngrenzenreaktionsprodukt selbst ist stér-
ker an Nickel angereichert als die umliegende StahImatrix. Die Eisen-
konzentration entspricht etwa der des S+ah]s, wdhrend der Chromgehal+t
tiefer lieqgt [33]. Palladium ist zwar auch schon In den Korngrenzen einer
anqegriffenen Hillle in gerinaer Tlefe (v 20 um) gefunden worden [42],

es wird aber bis jetzt noch nicht als gef&hriiches Spaltprodukt betrachtet.

Barium wird seltener in den Reaktionszonen gefunden, und wenn, dann meist
zusammen mit Molybd&n., Die Erdalkalioxide sind relativ stabil und haben
einen hohen Schmelzpunkt. Sie verbinden sich sowoh| mit UO2 wie mit Spalt-

produktoxiden. Im Brennstoff liegen sie deshalb entweder als Uranate oder

Zirkonate vor. Der Transport von Erdalkalispaltprodukten hin zur Hille

ist deshalb sehr gerinq. Wenn sie es trotzdem schaffen, Ist sehr wahr-
scheinlich ein hoher Temperaturqradient daflir verantwortlich., Es liegt

an diesen Umstinden, daB die Erdalkalispaltprodukte keine Rolle beim HUll-
angriff spielen., Allein von den theoretischen Reaktionsmdglichkeiten mit
den St&hlen her betrachtet, kdnnten sie noch geféhriicher als Césium sein,
da sich die Erdalkalichromate schon bel einem tieferen Sauerstoffpotential

bilden kdnnen als die Casiumchromate.

13. Hiil Imaterialtyp und Zustand

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen geben keinen eindeutigen Hinweis Uber
unterschiedliche Resistenz der Hiillmaterialtypen, bel denen es sich
iberwiegend um austenitische St&hle handelt, gegeniber Brennstoff-Spait-
produktangriffe. Hastelloy-X wird als brauchbares HullImaterial fir die
Verwendung bei hdheren Temperaturen empfohlen. Bei 710°C sind nach einem
Abbrand von 6,3 at.%, einem Ausgangs-0/M-Verh&ltnis von 1,98 und einer
Tablettendichte von 90 % TD zwar 75 um starke Oxidschichten an der Hiille,
aber keine Wandstarkenminderung festqestel |t worden [43], M{+ St&hlen werden

normalerwelse unter diesen Bedingungen starke Hiullangriffe beobachtet.
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Mit einem Teil von korrodierten Brennst&ben, die Hillangriffstiefen bis

zu 200 um aufweisen [8], sind Innendruckversuche durchgefiihrt worden [44].
Es hat sich dabel herausgestellt, daB die Belastbarkeit der Hiilie nicht
proportional mit einer den gemessenen Angriffstiefen entsprechenden Wand-
stdrkenminderung abnimmt. Die Bruchspannungs- und FlieBspannungswerte wa=-
ren h8her als es einer solchen Modellvorstel lung entspricht. Realistischer
wére danach ein Modell, bei dem eine Wandstirkenminderung um etwa 4o0-50 %
der gemessenen HUllangriffstiefen angenommen wird. Die Restfestigkeit der
316-S+ahlhﬂllen war durchweg hoher als die der 304-Stahlhlillen. Bei bei-
den Stahltypen konnten jedoch nur geringe Bruchdehnungen gemessen werden.

Dies wurde auf die Kerbwirkung des Korngrenzenangriffs zurlickgefiihrt.

Nachbestrahiungsuntersuchungen an St&ben, dle im Rapsodie-Reaktor bestrahlt
wurden, gaben einen Hinweis daflir, daB der Stah! vom Typ 1.4988 eine h&here
Resistenz gegenliber Spaltproduktangriffen hat als der Stahl vom Typ 1.4970
[22]. Dieser Befund wird durch out-of-plle Untersuchungen mit diesen beiden
Stiben beststigt [4].

Da die HllImaterialreaktionen in vielen F&!len bevorzugt entliang den mi+t
Ausscheldungen belegten Korngrenzen der Hillle erfolgen, k&nnte man annehmen,
daB der Ausgangszustand des Hill Imaterials auch elnen EinfiuBR auf den Hill-
angriff hat. Hier Ist das Bild jedoch nicht eindeutiq. Es gibt out-of-nile
Untersuchungen mit C8sium und CHsiumverbindungen sowle anderen Spaltpro-
duktelementen, nach denen geschlossen wird, dafl weder die Kornqréfe noch
der Verformungsgrad des HilImaterials elnen Effekt auf die Spaltorodukt-

HUl Imaterialreaktionen haben [26]. Andererseits gibt es 8hnliche Unter-
suchungen mi+ Spaltproduktelementen, nach denen dér Korngrenzenanqriff umso
gréBer war, je grobkdrniger das Material war [4]. Ebenfalls ist auch beob-
achtet worden, daB die Wirmebehandlung [6] und die Oberfl4chenbeschaffenheit
[39] die Oxidationsresistenz des Hillimaterials beeinfluBt,

14, SchiuBbemerkungen

In erster Linte verantwortiich flr den Hillangriff ist die Hullinnentempera-
tur und das Sauerstoffpotential an der Hille. Reaktionen mit der Hille tre~

ten ab etwa 500°C auf. Dle Hiillangriffe erreichen im Temperaturbereich zwi-
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schen 600 und 700°C Im allgemeinen maximale Eindringtiefen von 1oo bis

120 um. In einzelnen F&4llen Ist ein Angriff von 200 um beobachtet worden.
HU Il innendruckversuche haben ergeben, daR zwar die Belastbarkeit der Hiulle
auch nach solchen Korrosionsangriffen nicht stark vermindert wird, es kdn-
nen jedoch nur noch geringe Dehnwerte erwartet werden. Die genannten maxi-
malen Eindringtiefen werden schon nach Abbr#inden von etwa 5 at.% erreicht.
Nach h8heren Abbr&nden (bis 16 at.%) ist keln wesent!ich stdrkerer HUll-
angriff beobachtet worden. Es sieht so aus, als ob bel den bisher errelch-
ten HUlltemperaturen der Hillangriff sich mit der-Zelt stark verlangsamt.
Die Erniedrigung des Brennstoff-0/M=-Verh8ltnisses hat fast durchweg zu elner
Reduktion des Hullangriffs gefithrt. Eine h8here Brennstoffdichte scheint
das Vertriglichkeltsverhalten nicht zu verbessern., Verunreinigungen an
Kohlenstoff, Stickstoff und Wasser, die sich In Grenzen hailten (v 100 ppm),
dirften ebenfalls keinen EinfluB auf das Vertr#glichkeltsverhalten haben.



Literatur

(1

[2]
[3)
(4]

[5]

(6]

[7]

(8]

(9]

[10]

[11]

[12]
[13]

[14]

[15]

C.E. Crouthamel (ANL), Diskusslionsheitrag in Fast Reactor
Fuels Technoloagy, ANS, New Orleans (1971) p. 454

P, Hofmann, O. G&tzmann, KFK-1272/4

T. Lauritzen, GEAP-5633

0. G&tzmann, P. Hofmann, KFK-1619 (1972)

0. G&tzmann, P. Hofmann, VYortrag GCFR Snecialist Meeting,
NEA, Wien, 1972

K.J. Perry, G.F. Melde, W.H. McCarthy, R.N., Duncan (GE),
Proc. Conf, Fast Reactor Fuel Element Technology, New Orleans,
1971, p.411 und Trans. ANS 14 (1971) Suopl. I, 17

J.0.B. Lambert, L.A. Neimark, W.F., Murphy, C.H., Dickermann (ANL),
Proc. Conf. Fast Reactor Fuel Element Technoloqy, New Orleans 1971,
n. 517

W.H, McCarthy, K.J. Perry, G.R. Hull (G,E.), J.W. Bennett (USAEC),
Muctear Technoloqy, Vol. 16, No.1, Oct. 1972, o. 171

C.E. Johnson, |. Johnson, C.E. Crouthamel (ANL), Proc. Conf. Fast

Reactor Fuel Element Technoloay, New Orleans 1971, p. 393
K.J. Perry, W.E., Baily, GEAP-10385 (1971)

M., Coquerelle, J. Gabolde, R. Lesser, P, Werner (TUI)
Nuclear Technology, Vol. 16, No.1, Oct. 1972 bn. 1lo

K.J. Perry, C.,N, Cralg, Trans ANS 12, 564 (1969)
0. G&tzmann, P. Hofmann, KFK-1272/1 und 1272/2

A. Biancheria, WARD, personal communication, in ORNL-TM=-3385,
Jan. 1971

L.A. Neimark, C.E. Dickerman, J.D.B. Lambert, W.F., Murphy,
Trans ANS 14 (1971) Supo!. 1, 22



(16 ]

(7]

(18]

[191]

[20]

[21]
[ 22)
[23]

[24]

[25]

[26]
[27]

(28]

[29]

[30]

[31]

L.A. Neilmark, J.D.B, Lambert, W.F. Murphy, C.W. Renfro,
Nucl. Technoloqy 16 (1972), 75

C.M, Cox, A.R. Olsen, R.B., Fitts, E.L. Long (ORNL),
Trans Ans 14 (1971) 173

J.W. Weber, E.D. Jensen (WADCO), Trans ANS 14 (1971) 175

F. de Keroulas, R. Le Beuze, D. Calais, A. van Craeynest,
M, Conte, J. Mucl. Mat, 43 (1972) 313

M.H. Rand, T.L. Markin, Thermodynamic of Nuclear Materials,
Vienna (1967), 637

0. G&tzmann, P. Hofmann, KFK-1546 (1972)
0. G&tzmann, P. Hofmann, KFK-1272/3, n. 38
C.E. Johnson, C.E. Crouthame!, Trans ANS 14, 173 (1971)

R.B. Fitts (ORNL) Diskussionsbeitrag in Fast Reactor Fuels
Technology, ANS, New Orleans (1971), 454

E.A. Aitken, S.K. Evans, W.S. Rosenbaum, B.F., Rubin (GE),
Trans ANS 14 (1971) 176

B.F. Rubin, E.A. Aitken, S.K. Evans, Trans ANS 15 (1972) 218
M. Conte, M, Mouchnino, F.K. Schmitz, Nucl. Techn. 16 (1972) 143

P.E. Blackburn, C.E. Johnson, |. Johnson, A.E. Martin, M. Tetenbaum,
C.E. Crouthamel, A.D. Tevebough, R.C. Vogel, ANL-7877

C.E. Johnson, |. Johnson, P. Blackburn, J.E. Battles, C.E. Crouthamel,
paper submitted to |AED Panel meeting, Vienna, 1972

- C.E. Croufhahel, Diskussionsbeitrag beim IAEA-Panel Meeting Uber

Behaviour and Chemical state of lrradiated Ceramic Fuel, Wien,
1972

H.J. Powell, Diskussionsbeltrag beim |AEA Panel Meeting, Wien, 1972



[32] P.S. Mava, D.E. Busch, J. Nucl, Mat. 44 (1972) 96 und

ANL-RDP 6
[33] P. Hofmann, O. G&tzmann, unvertffent!ichte Ergebnisse
[34] J.M. Leitnaker, K.E. Spear, ORNL-TM-3849
[35] M. Bober, S. Dorner, G. Schumacher, KFK-1272/3, p. 15
[36] M. Schirra, unver8ffent!ichter Bericht
[37] H. Kleykamp, H.D. Gottschalg, G. Halm, KFK-1272/3, po. 24
[38] E. Smailos, D. Gelithoff, KFK-1648
[39] R.B. Fitts, Diskussionsbelitrag in Fast Reactor Fue! Element

Technology, ANS, New Orleans, 1971, p. 455

[40] E.A. Aitken, S.K. Evans, B.F. Rubin, paper submitted to |AEA

Panel meeting, Vienna, 1972

[41] R.B. Fitts, E.L. Long, J.M, Leitnaker (ORNL), Proc. Conf.
Fast Reactor Fuel Element Technology, New Orleans 1971,
p. 431 und ORNL-TM-3385 und Trans ANS 14 (1971) Supp!. I, 18

{42] H. Kleykamp, unvertffent!ichte Ergebnisse

[43] R.B. Fitts, E.L., Long jr., D.R. Cuneo, J.R. Lindgren, Trans
ANS 13, (1970) 34

[44] P.J. Ring, K.D. Challenger, H.J. Bushoom, Nucl. Technoloqy,
Vol., 16, 1 (1973) p. 64

[45] E.M. Levin, C.R. Robbins, H.F. Mc Murdie (ed.)
Phase Diagrams for Ceramlists, American Ceramic Soclety
1964 und 1969

[46] 0. Gbtzmann, P, Hofmann, Vortraq Reaktortagung 1973,

Karlisruhe






e

Hullangriff [ pm]

150

x =2,65.10312-2,43.1+556 =7

DFR350 & // x m
100 - Rupsodie C - - // om )
hd()l .7 l\ ‘hk A ‘,I('
V4
// B
// x BE B @
pa |
. A & x Ex B B @x <
///
50 - /’ B @ E m [ -
A Ao’ @ o =m
“a
A & ]
,// ° A ]
// A A = -
’/
/A’l
Pe—m & . e e . .
500 550 600 650 700

Hillinnentemperatur [°C] —

Abb. 1: Hiullangriffstiefen bei in Karlsruhe untersuchten Brennstiben [46]
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Abb. 2 Hillangriff in Abhfingigkeit von Temperatur und Ausgangs—0/M-Verhiltnis (GE) [ 6 ]
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Abb. 3 Hiillangriffstiefe bei verschiedenen Brennstoff-Ausgangs—-0/M-Verhiltnissen und

Temperaturen der HiillinnenflAche (WADCO) [ 1§]
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