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Zusammenfassung

Der Bericht beschreibt Arbeiten des 2. Vierteljahres 1973, die im Rahmen
des Projektes Schneller Briiter (PSB) bei der Gesellschaft fiir Kernfor-

schung m.b.H. Karlsruhe oder in deren Auftrag durchgefiihrt worden sind.

Als einige der wesentlichsten Ergebnisse aus den Teilprojekten seien genannt:

Brennstabentwicklung:

Der Brennstabmodell-Code SATURN la ist im Berichtszeitraum u.a. zur Analyse

eines Stabes des Bestrahlungsversuches DFR-350 benutzt worden. Ein erstes Er-
gebnis 138t vermuten, daB die gemessene Durchmesservergriferung iliber weite
Bereiche des Brennstabes durch Schwellen des Hiillmaterials verursacht worden

ist. Ferner wurden MeBergebnisse von Mol 7A und FR2-He-Loop-Vg. 2 Stdben mit
SATURN-Berechnungen verglichen. SATURN la, das sich auf die Behandlung einer ein-

zelnen Brennstabscheibe beschr3nkt, wird z.Zt. zu dem Programm SATURN 2 erweitert.

Auf dem Gebiet der Mischoxid-Herstellung stehen Berichte iiber Analysen- und

Kontrollverfahren im Vordergrund.

Entmischung des Brennstoffes sowie die chemische und mechanische Wechselwirkung
Hiille-Brennstoff werden weiterhin intensiv untersucht, wobei zunehmend Bestrah-

lungsergebnisse verwertet werden.

Weitere Bestrahlungsversuche mit karbidischem Brennstoff im DFR und FR2 sind
in Vorbereitung. An karbidischen Brennstoffen wurde out-of-pile u.a. das Reak-
tionsverhalten der Spaltprodukte bei simuliertem hohem Abbrand abschlieBend

untersucht.

Materialuntersuchung und —entwicklung:

Die Auswertung von Bestrahlungsversuchen der Mol 3-Serien konzentrierte sich auf
den Stahl W.Nr. 1.4970. Es ergab sich u.a. ein starker EinfluB des Werkstoff-
zustandes auf die Duktilitit dieses Stahls nach Neutronenbestrahlung. In Ver-
gleichsversuchen waren unbestrahlte Blechproben untersucht worden. Eine Riickstands—-
analyse des Stahls 1.4970 zeigte, daB8 sein kompliziertes Auslégerungsverhalten

durch eine Vielzahl von Ausscheidungen verursacht wird.

Mit Hilfe von Versuchen im Ionenstrahl des Variable Energy Cyclotron (Harwell)

wurde die Temperaturabhingigkeit der Porenbildung verschiedener Hiillwerkstoffe
verglichen. Ein giinstiger EinfluB der Kaltverformung zeigte sich bei Vergleich

zweier Materialzustinde von W,Nr. 4988,




Arbeiten zum Brennstoffzyklus:

Der Bericht enthilt eine Jahresiibersicht der Arbeiten zur Kernbrennstoffana-
lyse. Diese erstreckten sich u.a. auf die FR2-Kapselversuchsgruppen 4a und 4b.
Bei der Vg. 4a hat die besonders hohe Stableistung (U-Pu~Entmischung!) zu
teilweise extremen Unterschieden zwischen den kalorimetrischen und radiochemisch

bzw. massenspektrometrisch gefundenen AbbrandmeBergebnissen gefiihrt.

Ein weiterer Beitrag behandelt Verfahren zur colorimetrischen Spurenbestimmung

von Uran in Pu-haltigen LSsungen.

Physik:

U.a. wegen der Verfiigbharkeit eines Flugzeitspektrometers wurde das Neutronen-
spektrum der Anordnung SNEAK~7A an der Schnellen Unterkritischen Anordnung

SUAK (nach Aufbau einer entsprechenden Anordnung) gemessen.

In SNEAK selbst sind die Messungen an den Anordnungen SNEAK 9A abgeschlossen.
Hauptziel war eine Nachbildung des SNR hinsichtlich seiner Kontrollstdbe
(Nachrechnung der Kritikalitit, Messung der Leistungsverteilung und Reaktivitdts—

werte).

Die reaktortheoretischen Arbeiten konzentrierten sich auf eine Verhesserung
des l-dimensionalen Multigruppen-Diffusionsprogramms im System NUSYS und des
FluBsyntheseprogramms KASY und auf den AbschluB der Entwicklung eines 3~dimen-

sionalen Multigruppen-Diffusionsprogrammes.

Sicherheit:

Theoretische Untersuchungen behandeln verschiedene Moduln fiir ein Programm—
system zur Beschreibung hypothetischer StSrfidlle sowie fiir die Berechnung der
mechanischen Beanspruchung eines Reaktorkernes. Eine Studie befaBt sich im
einzelnen mit Mechanismen des Brennstabversagens unter Transientenbedingungen.,
Sicherheitsversuche haben AufschluB gegeben u.a. iber die Strémungs- und Tempera-
turverteilung hinter lokalen Stdrungen in einem Brennelement und iiber mdgliche

Formen des lokalen und des integralen Siedens von Natrium,



Technologie;:

Es wird u.a. iilber Zwischenergebnisse von Reibungs-, VerschleiB- und VerschweiB-
versuchen, die unter Natrium durchgefiihrt wurden, berichtet. Weitere Informa-
tionen betreffen theoretische und experimentelle Untersuchungen zum Wirmeiiber-
gang im Natrium. Die Entwicklung elektrischer Heizstdbe mit kleinen Fertigungs-
toleranzen ist so weit fortgeschritten, daB die Fertigung von Heizstdben fiir

Siedeversuche in einem 7~Stab-Biindel beginnen konnte.

In drei Ringspalten wurden an einem Luftversuchsstand die Positionen von Null-
schubspannung und Maximalgeschwindigkeit in Abhingigkeit von der Reynoldszahl
und dem Durchmesserverhdltnis gemessen. Entgegen bisherigen Ansidtzen zeigte sich

eine deutliche Verschiedenheit dieser beiden Positionen voneinander.

In einem Bericht iiber m6gliche Materialien fiir den Core-Catcher eines gasgekiihl-
ten Brutreaktors wurde vor allem das System Brennstoffschmelze-Graphit unter-

sucht.

Dieser Bericht wurde zusammengestellt von R. Hiiper




Summary

This report covers the work performed in the 2nd quarter of 1973 at Ge-
sellschaft fiir Kernforschung mbH, Rarlsruhe, or on its behalf within the
framework of the Fast Breeder Project (PSB).

Here are some of the most important results achieved in various sectors

of the project:

Fuel Pin Development:

The SATURN la fuel pin model code has been used in the period under review,
among other purposes, for the analysis of a pin subjected to the in-pile
experiment DFR-350, The first tentative result seems to indicate that the
expansion of the diameter measured over large areas of the fuel pin was
caused by swelling of the cladding material, In addition, results measured
with pins in Mol 7A and the FR2 He-Loop, test group 2, were compared with
SATURN calculations. SATURN la, which is limited to the treatment of one
single fuel pin disk, is presently being expanded into the SATURN 2 program,

Reports on methods of analysis and control cover most of the field of mixed

oxide production.

Intensive studies of demixing of the fuel and the chemical and mechanical
interaction between the cladding and the fuel are continued, increasing use

being made of the results of in-pile experiments.

Additional in-pile experiments with carbide fuel in DFR and FR2 are being
prepared. Under out-of-pile conditions, carbide fuels were subjected, among
other tests, to studies of the reaction behavior of the fission products at

high simulated burnups,

The evaluation of in-pile experiments of the Mol 3 series was concentrated
on the steel No, 1,4970, Some of the phenomena shown were a pronounced
influence of the condition of the material upon the ductility of that steel
after exposure to neutrons. In intercomparison tests unirradiated sheet metal
specimens had been investigated., A residue analysis of the 1.4970 type steel
showed that its complicated hardening behavior is caused by a multitude of

precipitates.



The temperature dependence of the void formation of various cladding materials
was compared by experiments in the ion beam of the Harwell Variable Energy
Cyclotron, In the comparison between two material conditions of material

No, 4988 a favorable influence of cold working was found,

The report includes a year's survey of the activities pursued with respect

to the nuclear fuel analysis. They covered FR2 capsule test groups 4a and

4b, inter alia, In the 4a test group the exceptionally high pin power

(U-Pu demixing) resulted in some extreme differences between the calorimetric

and the radiochemical or mass spectrometry results of burnup measurements.

Another contribution deals with methods of the colorimetric determination

of traces of uranium in plutonium bearing solutions,

The neutron spectrum of the SNEAK 7A assembly was measured on the Fast
Subcritical Facility called SUAK (after an assembly had been erected for
this purpose), one reason being the availability of a time-of-flight

spectrometer,

In SNEAK proper the measurements of the SNEAK 9A assembly have been finished.
The main purpose of these studies was a simulation of the SNR core with respect
to its control rods (follow—up calculation of criticality, measurement of

power distribution and reactivity data).

Work in the field of reactor theory was concentrated upon an improvement of
the one-dimensional multigroup diffusion program in the NUSYS system and of
the flux synthesis program called KASY and on the conclusion of the develop-

ment of a three~dimensional multigroup diffusion program,

Theoretical studies deal with several moduli for a program system describing
hypothetical incidents and for the calculation of the mechanical stress

acting upon a reactor core. One study deals with the details of the mechanisms
of fuel pin failure under transient conditions, Safety experiments provided
some information on the flow and temperature distributions downstream of local
blockages in a fuel element and on possible types of local and integral boiling

of sodium.



This section contains, among other subjects, intermediate results of friction,
wear and self-welding tests carried out under sodium, Other information
refers to theoretical and experimental studies on the heat transfer in sodium,
The development of electric heater rods with small fabrication tolerances

has advanced far enough for fabrication of heater rods being started for

boiling tests on a seven~rod bundle.

The positions of zero shear stress and maximum flow velocity as a function
of the Reynolds number and the P/D ratio were measured in three annuli in
an air test rig, Contrary to all the previous approaches this showed a

clear difference between the two positions,

A report about potential materials for the core catcher of a gas cooled

breeder reactor investigated, above all, the molten fuel-graphite system.

This report was compiled by R, Hiiper,
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112 BRENNSTABENTWICKLUNG

1120 Brennstab-Mbdglltheorie D

1. Vergleich der Brennstab-Rechenprogramme LIFE~II (ANL) und SATURN-ia (GfK)
(H. Kidmpf, IMF)

Der wihrend eines Aufenthaltes in der Materials Science Division des ANL
begonnene qualitative und quantitative Vergleich des U,S.-Standard-Brennstab- -
Codes LIFE-II mit dem entsprechenden GfK-Code SATURN~la wurde abgeschlossen,

Der qualitative Vergleich erstreckte sich auch auf die iibrigen fortgeschritte~
nen US-Codes FMODEL, CYGRO-F und BEHAVE-2, Simtliche verglichenen Programme
behandeln das mechanische und thermische Bremnstabverhalten unter Bestrahlung.
Sie gehen von quasistationiren Betriebsbedingungen aus., Es wird Axialsymme-
trie vorausgesetzt, Die Probleme der Hiillmechanik werdem von der Mehrzahl der
Programme in befriedigender Weise berﬁcksichtigt,‘soweit es sich um Kriechen,
thermische Ausdehnung und Schwellen handelt. Fortgeschrittene Schwellprogramme
sind allerdings nur im Falle von LIFE integriert worden. Die Korrosion wird
noch nirgends befriedigend behandelt, auch die Behandlung der Plastizitit
bereitet teilweise Schwierigkeiten. Die Probleme der Bremnstoffmechanik sind
allgemein noch nicht hinreichend geldst. Auf sie wurde bei dem Vergleich be-

sonders ausfiihrlich eingegangen,

Fiir den quantitativen Vergleich von LIFE-II und SATURN-la war es erfbrderlich,
einmal dieselben Materialbeziehungen zu verwenden, zum anderen geeignete
Spezialisierungen vorzunehmen derart, daB die Thermo-Mechanik als harter Kern
der gegenwirtigen Brennstab—Codes echt verglichen werden kann, Die bei einer
Reihe von ausgewdhlten Rechnungen aufgetretenen Unterschiede und Inkonsistenzen
wurden geklirt. Sie liegen, wie gezeigt wurde, in dem nicht gerechtfértigten
numerischen Verfahren des Mechanik-Formalismus bei LIFE-II begriindet. Zur
Behebung der Schwierigkeiten der Brennstoff-Mechanik wurde der Formalismus

der quasistationdren Mechanik als geeignet erkannt und im Detail abgéleitet.

l)Zulet:zt: berichtet in KFK 1272/4
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2, Analyse des Bestrahlungsversuches DFR-350 mit Hilfe des Rechenprogrammes

SATURN-1la (4, Elbel, IMF)

Einleitung

Der Bestrahlungsversuch DFR-350 / 1 / bildet einen wesentlichen Teil imner-

~ halb der Brennstabentwicklung fiir den schnellen natriumgekiihlten Brutreaktor.
' Er umfaBte die Bestrahlung eines T7-Stab-Biindels mit U0,- (20 %)Puoa-aBrenn-,
stoff und Hillmaterial aus den Edelstdhlen 1.4988 und 1.4961. An einem Stab
dieses Blindels wurde mit Hilfe des Rechenprogramms SATURN-la /[ 2, 37 eine
Analyse des Betriebsverhaltens durchgefiihrt.

Stabspezifikation _und Betrieb sbedingungen

Die Wahl flel auf den Stab G21, der sich im Innern des Biindels befand., An
dieser Position waren die Schwankungen der Kiihlmitteltemperatur iiber den
Umfang des Hiillrohres verhdltnismié8lg gering. Die fiir diesen Stab charakte~
ristischen Daten sind, soweit sie in die Rechnungen Eingang gefunden haben,
in Tabelie 1 zusammengestellt. Sie entsprechen den Werten, die nach der
Fertigung bel Priifungen an Tabletten und Bremnstdben gefunden wurden. Dle
wilchtigsten Daten der Betriebsbedingungen faft Tabelle 2 zusammen.

Die axiale Vertellung der Stableistung wurde durch den Ansatz

X = Xo » cos (0,041% x),

mit x = vertikaler Abstand von der Ebene des hdchsten Neutronen-
flusses (cm) ‘
XO = Maximun der Stableistung an der Stelle des hdchsten

Neutronenflusses (W/cm)

beschrieben, der eine bestmbgliche Anpassung an den in [ 1 ] angegebenen
Axialverlauf der Stableistung bringt. Dieser Ansatz diente als Ausgangs-
punkt fiir die Berechnung der Hiillrohroberfléchentemperatur nach dem eben-
falls in / 1 / angegebenen Verfahren. In Abb., 2 ist der axiale Verlauf
dieser Temperatur zu Beginn der Bestrahlung (BOL) dargestellt. Der Ver-
lauf der entsprechenden Hiillrohmittentemperatur liegt um etwa 20 °C
dariiber (vergl. Tab. 3 und 4).
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Der Bestrahlungsablauf weisit vier Betriebsperioden auf,; die durch mehrere
Zwischenabschaltungen und Lelstungsreduktionen unterbrochen wurden., Bel

den Rechnungen wurden diese Unterbrechungen vernachlissigt. In den vier
Betriebsperioden wurden Jeweils konsiante Betriebsbedingungen angenommen.
Vom Beginn der Bestrahlung bis zu deren Ende ging dile Stableistung um fast

8 % zurlick. Diese Leistungsabnahme und die damit verbundene Abnahme der
Aufheizspanne des Kithlmittels und der Oberfléchentemperatur des Hiillrohres
wurde bel der Durchfiinrung der Rechnungen beriicksichtigt (vgl. Tab. 3 und k).

Ergehnis se

Aus der Bestrahlungsnachuntersuchung liegen im wesentlichen folgende Er-
gebnisse liber den Zustand des Stabes G21 nach Beendigung der Bestréhlung
vors Vermessung des Stebdurchmessers, Brepnstoffstrukbur mit Grofe des
Zentralkenals zu drel radialen und einem axialen Schnitt und Poren- und
Rifverteilung zu drel radialen Schnitten. Die Lage dieser radialen Schnitte,
mit P35, P9 und P12 bezeichnet, ist in der Abb. 1 angegeben. Der axiale
Schnitt befindet sich an dem oberen Ende der Bremnstoffs#ule oberhalb P12,
In dieser Abbildung sind daneben die Querschnitte aufgefiihrt, bezelchnet
mit S1 bis 86, zu denen Rechnungen durchgefiihrt wurden,

Disse Rechnungen erbrachten als erstes Ergebnis, daB bis auf das heiBe
untere Ende des Stabes mit keiner ins Gewlcht fallenden Belastung des
Hiilllrohres aufgrund der mechanischen Wechselwirkung des Brennstoffes mit
der Hiille oder des sich aufbauenden Spaltgasdruckes zu rechnen ist. Es
kann deshalb angenommen werden, daB die gemessene Durchmesservergroferung
iiber weite Bereiche des Bremnstabes durch Sclwellen des Hiillmaterials im
schnellen NeutronenfluB8 verursacht worden ist. In Abb, 2 wird diese Durch-~
messervergriferung mit der durch SATURN-la unter Verwendung der IMF-
INTERATOM-Schwellformel / 4 / berechneten verglichen. Die Abweichung, die
in der lage des Maximums besteht, kann sowohl in elner ungenauen Kenntnis
der Hillrohrtemperaturen als auch in einer noch ungeniigenden Kenntnis der
Temperaturabhiingigkeit der Schwellformel ihre Ursache haben. Wollte man
eine Anpassung dieser Formel an das experimentelle Ergebnis vornehmen, so
mii8te der das Maximum bestimmende Temperaturparameter zu etwa 450 °C ge-
w&dhlt werden,
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Das Schwellen des Hiillrohres hat zur Folge, daB8 dem schwellenden Brennstoff
ein sich mit zunehmendem Abbrand vergrtferndes Volumen zur Verfiigung steht.
Das filhrt zu einer Verminderung bzw. zu elnem vdlligen Wegfallen der mecha-
nischen Wechselwirkung des Bremnstoffes mit dem Hiilllrohr. In der Nadhe des
Schwellmaximums der Hiille ist sogar mit einer Riickbildung des Spaltes
zwischen Brennstoff und Hiille zu rechnen, Pie mlt SATURN-la durchgefiihrte
thermische und Strukturanalyse des Bremnstoffes brachte folgende Ergebnisse:

Die zu Beginn der Bestrahlung (BOL) herrschenden Zentraltemperaturen nehmen
infolge der Ausbildung des Zentralkanals mit zunehmendem Abbrand ab. Die
Bremnstoffoberflichentemperaturen erhShen sich dagegen mit zunehmendem Ab-
brand infolge der Verschlechterung des Warmedurchgangs durch die Kontakt-
zone bzw. den Spalt zwischen Brennstoff und Hiille (s. Tab. 3 und 4). Die
dadurech bewirkte Verdnderung des Temperaturprofils im Bremnnstoff hat auf
die Ausbildung der nach Beendigung der Bestrahlung (BOL) festgestellten
Brennstoffstruktur grofen EinfluB,

Die Abb. 3 zeigt elnen Vergleich der experimentell und der rechnerisch er-
mittelten Werte der Zentralkanalradien in Abhingigkeit von der axialen
Position im Stab. Aufgrund der im Rechenprogramm verwirklichten Modellvor-
stellungen sollten die thecoretischen Werte grofer als die im Experiment
gefundenen sein. Weitere Ergebnisse zur Brennstoffstruktur nach Beendigung
der Bestrahlung sind in den Abb, 4 und 5 fiir den Querschnitt P12 bzw. S5,

in dessen ‘N'a'.hé das Maximum der Stableistung lag, dargestelli., Die experimen-
tellen Werte in der Abb, 4 erfassen neben der Herstellungsporositédt auch
tangentiale Risse und Spaltgasblasen, wihrend dile theoretisch ermittelten
Werte nur die Verteilung der Herstellungsporositit wiedergeben. Die beiden
Kurvenziige stimmen deshalb in ihren Absolutwerten nicht iiberein, wohl aber
in ihrer Tendenz, d.h. in der Aussage tiber die Strukturgrenzen, sowelt sie
aus dieser Darstellung abgeleitet werden kénnen. In der Abb. 5 wird die
berechnete Vertelilung der radialen Risse mit der experimentell bestimmten
verglichen, Bel dem betrachtetén Querschnitt wurde experimentell wie theo-
retisch nach dem Ende der Bestrahlung kein Spalt festgestellt. Da der berech-
nete Hﬁilrohrinnenradius} kleiner ist als der tatsd@chlich gemessene, wie aus
Abb. 2 hervopgeht, lliegt deshalb der berechnete Kurvenzug unterhalb des experi-
mentell bestimmten. Durch eine Anpassung der in SATURN-la verwendeten Hiill-
schwellformel an die gemessenen Hiillaufweitungen wird der Unterschied ver-
ringert.
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Tabelle 1 Charakteristische Daten des DFR-350-~Brennstabes G 2 1

Hille:
Material
AuBendurchmesser
Innendurchmesser

Bremnstoff's
Material
Stochiometrie
Durchmesser
Dichte

Spalt zwischen PBrennstoff und Hiille

1.4988
6,00
5,24 mm

U0, mit 20% Puo,
1,99
5,05 mm

89 % th.D.

190 pm diametral

Tabelle 2 Betriebsbedingungen des PFR-350-Brennstabes G 21

Kihlmitteleintrittstemperatur

Kihlmittelaustrittstemperatur bei Bestrahlungs-
beginn '
Oberflichentemperatur der Hille
lokales Maximum bei Bestrahlungsbeginn

Lineare Stableistung
lokales Maximum bel Bestrahlungsbeginn

Totaler Neutronenflu8
lokales Maximum

Schnelle Neutronendosis
lokales Maximum

Abbrand, lokales Maximum

Vollasttage

230 %

570 %

590 °c

450 W/em

2 ,5'1015 n, cmas

3,8‘1()22 n cm2

52 600 MWd/iMe

203 4
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Tabelle 3 Ergebnisse ‘der thermischen Analyse zu Beginn der Bestrahlung
R ) - -

Sopnitt | L/m | X/m | XA em™ | T,/% [1/% [T/ | T /%
S 1 50 | -i70 339 2396 1050 554
S 2 90 -130 385 2498 | 1017 | 584 514
S 3 130 - 90 416 2536 o1t 517 k72
S 4 185 - 35 51 2543 916 456 Yot
S5 230 + 10 by7 2526 869 398 347
S 6 270 + 50 438 2490 841 352 300

Tabelle 4 Ergebnisse der thermischen Analyse am Ende der Bestrahlung

oy -1 = -

Schnitt | €/mm | X/mm XM cm Tz/°c TB/% &Hi/"c T /e
S 1 56 -170 325 2000 | 1137 569 536
S 2 90 =130 - 367 2006 1056 537 498
S35 130 - 90 396 2154 1133 502 - 459
S 4 185 - 35 518 2183 1123 43 397
S5 230 + 10 ko2 2148 1065 389 | 341
S 6 270 + 50 iy 2115 1011 345 296

£ = Abstand vom unteren Ende des Brennstabes

X = Abstand von der Ebene maximalen Flusses 7

2’EH1’.T-H o Stableistung, Hillrohrinnen- und Hiillrohroberfléchentem-

peratur (Mittelwerte in der vierten Betriebsperiode )+)
TZ’ TB = Zentraltemperatur und Oberflichentemperatur des Brenn-
stoffes zu Beginn der vierten Betriebsperiode+)
+)

in Tab, 3 = erste Betrlebsperiode
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3. Stabversion SATURNKN - 2

(4. Fiedler, KWU)

Mit dem Rechenprogramm S AT URN -« 1 a [ 27 kann das Verhalten von
Schnellbriiterbrennstédben unter normalen Betriebsbedingungen untersucht
werden; es beschrénkt sich dabel jJedoch auf die Behandlung einer Brennstab-
scheibe. Als nédchsten Schritt im Rahmen der Weilterentwicklung von SATURN-la
wurde eine Stabversion des Programms, genannt SATURN-2, entwickelt. Mit ihr
kann das Verhalten eines ganzen Brennstabes unter normalen Betriebsbedingun-

gen untersucht werden,

SATURN-2 basiert auf einer programmtechnisch modifizierten Version von
SATURN-12, die mit einem Speicherprogramm fiir die axlalen Brennstabzonen
und einem Unterprogramm fiir Spaltgaserzeugung und -freisetzung gekoppelt
wurde. Ein Bremnstab, bestehend aus unterem Blanket, Bremmstoffsdule und
oberem Blanket kann in maximal 20 axiale Zonen unterteilt werden, wobel

die Anzahl der Zonen in den einzelnen Bereichen (Bremnstoff, Brutstoff)

frei gewdhlt werden kamn. Eingabewerte sind die Maximalwerte der Betriebs-
daten (Stableistung, Kihlmitteltemperatur, Kihlmitteldruck, Neutronenflus)
sowle Koeffizienten fiir Funktionen, mit deren Hilfe im Programm die entspre-
chenden Daten fiir die einzelnen axialen Zonen errechnet werden. Der Rechen-
ablauf fiir eine einzelne axiale Zone erfolgt gemauso wie in SATURN-la. Ist
das Ende des Rechenzeitintervalls erreicht, werden die ermittelten Daten
einer Zone in einem axialen Speicherprogramm gespeichert., Dann wird auf

die ndchst folgende axiale Zone geschaliet,und die im vorigen Zeitintervall
filr diese Zone abgespeicherten Daten werden als Ausgangswerte verwendet. Dieser
Rechenvorgang wiederholt sich so oft, bis die oberste axiale Zone untersucht
wurde. Bevor nun wieder ein neues Zeitintervall bestimmt wird und auf die
erste (unterste) axiale Zone zurlickgeschaltet wird, werden die im abgelau-
fenen Zeitintervall aus den einzelnen Zonen freigesetzten Spaltgasmengen
addiert und daraus der im Stab herrschende Gasdruck errechnet, der wiederum
wahrend des folgenden Zeitintervalles fiir alle Zonen konstant gehalten wird.

Die hier beschriebene Version von SATURN-2 befindet sich derzeit in der
Testphase; auBerdem ist noch der Einbau gusdtzlicher Effekte, wie z.B.
O/M-~-Umverteilung und mechanische Kopplung der axialen Zonen, vorgesehen,

/1] D. Geithoff, K. Kummerer; KFK 1377 (1972)
/2] H. Kémpf, H. Elbel, F, Depisch; KFK 1575 (1972)
/3/ H. Elbel; unverdffentlicht

/% K. Ehrlich; Beitrag Nr. XXVIII in KFK 1%00 (1971)
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1121 Oxidischer Brennstoff - Laboruntersuchungen

1121,0 Herstellung im I.abormaBst:ab"lF

1., Versuche zur Herstellung unterstdchiometrischer UO,/PuOi-Tabletten mit

axialer Bohrung im Rahmen der Versuchsgruppe Mol-8D

(H, Wedemeyer, E, Glinther, H, Nagel, M, Wittmann, IMF)

Zur Messung der Zentraltemperatur beim Abbrand eines SNR-spezifischen Brenn-
stoffs (MOL-8D) werden unterst3chiometrische UOZIPnOZ-TabIetten mit axialer
Bohrung bendtigt. In der bisherigen Ausfiihrung wurden die entwachsten
Presslinge mit einem Spiralbohrer axial ausgebohrt und anschlieBend gesintert
und geschliffen 1-1_7. Die chemische Analyse der gesinterten Tabletten

ergab zunichst einen Kohlenstoffgehalt von 1200 - 2250 ppm und einen
Chlorgehalt von 325 - 350 ppm, Durch Gliilhen im Vakuum von etwa 10-5 Torr
wurden nach 24 Std./660 °C ein Kohlenstoffgehalt von 200 -~ 250 ppm und ein
Chlorgehalt von 110 ppm gemessen, Erst nach einer weiteren Gliihung im

Vakuum von etwa 10-5 Torr bei 800 °C wurden nach 70 Std. Werte von 50 - 100 Ppm

Kohlenstoff und <20 ppm Chlor gefunden.

Es kann angenommen werden, daB nach dem Schleifen der Tabletten beim Reini-
gen im Ultraschallbad Tetrachlorkohlenstoff in die beim Bohren entstandenen
Risse eingedrungen war und sich bei einem normalen Trockenvorgang von

15 Std./130 °C im evakuierten Trockenschrank nicht mehr entfernen lieB. Es
sollte daher an einer Reihe von Versuchstabletten festgestellt werden, ob
das Ausbohren der Tabletten nach dem Sintern und Schleifen mit einem Hohl-
bohrer zu besseren Ergebnissen fiihrt, wobei neben der chemischen Analyse
auch die Rifbildung im metailographischen Schliff beobachtet werden sollte.

Zur Versuchsdurchfiihrung wurden U02/Pu02-Tab1etten mit 20% PuO2 her-

gestellt, die, in drei Chargen aufgeteilt, 1. als entwachste
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PreBlinge mit einem Spiralbohrer axial ausgebohrt und danach
gesintert und geschliffen, 2. als geschliffene Sinterlinge

mit einem diamant-besetzten Hohlbohrer ausgebohrt und 3. zum
Vergleich nur gesintert und geschliffen worden sind. Nach dem
Bohren sind dlie Tabletten jeweils im Ultraschallbad unter rei-
nem Wasser und nach dem Schleifen unter reinem Tetrachlorkoh-
lenstoff gestubert worden. Von den drei Tabletten~-Chargen sind
Kohlenstoff= und Halogen-Analeen nach dem Entwachsen und nach
der Fertigstellung als gebohrte und geschliffene Sinterlinge
angefertigt worden. Das Ergebnis der chemischen Analyse ist in

der nachfolgenden Tabelle musammengestellt,

Tabelle § Werte der chemischen Analyse

Charge Preﬁlinge Sinteflinge
entwachst geschliffen
CH 1 C = 780 ppm

(Tabletten als PreBlinge

<1 ppm

ausgebohrt, als Sinter- €l = 51 ppm

linge geschliffen)

CH 2
(Tabletten als Sinter-

a2
i

35 ppm C = 150 ppm

L2 ppm e 1 ppm

!
0

1]

linge geschliffen, 1 = ~6o ppm Cl =425 ppm

danach ausgebohrt

CH 3

¢ = 26 ppm
(Tabletten zum Vergleich = ¢ 1 ppm
nur geschliffen) €l = 425 ppm

Hiernech steigt der Kohlenstoffgehalt von urspriinglich ¢ 30 ppm
(Tabelle: CH 3) nach dem Ausbohren (Hohlbohrer) und Reinigen
auf 150 ppm (Tebelle: CH 2) an; wird das Ausbohren vor dem
Sintern (Spiralbohrer) vorgenommen, so steigt der Kohlenstoffw-
gehalt nazch dem Schleifen und Reinigen auf etwa 8oo pom

(Tabzlles CH 1) an. Auch der Chlorgehalt ist mit So ppm
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(Tabelle: CH 1) deutlich erhdht, Tetrachlorkohlenstoff
dringt demnach tief in die durch das Ausbohren entstandene,
zerkliiftete Tabletten«Oberflédche ein und 188t sich hieraus
nur schwer wieder entfernen; dies ist insbesondere dann der
Fall, wenn die Tabletten als Prefilinge mit einem Spiralbohe
rer ausgebohrt werden (Tabelle: CH 1).

Im metallographischen Schliff (Abb, 6 und 7) werden die Unter-
schiede beider Bohrungsarten deutlich, In der Abbildung 6
(entsprechend Tabelle: CH 1) treten neben der zerkliifteten
Oberflache der ausgebohrten Wandung charakteristische

Risse und Spriinge, die konzentrisch um das Bohrloch verlau-
fen, hervor, Diese Risse enden in zahlreichen, sehr feinen Ver-
astelungen, in die bei der Reinigung nach dem Schleifen
Tetrachlorkohlenstoff eindringen und durch Verdampfen im
evekuierten Trockenschrank kaum mehr entfernt werden kann.
Dieses erkldrt den hohen Kohlenstoff~ und Chlorgehalt der
fertigen Tabletten, In der Abbildung 7 (entsprechend Tabelle:
CH 2) fehlt die charakteristische RiBstruktur, auch scheint
die Oberfliche der ausgebohrten Wandung weniger zerkliiftet

zu sein, Der verbleibende Restgehalt von etwa 150 ppm Kohe
lenstoff, der nicht auf Verunreinigungen von Tetrachlorkoh-
lenstoff zuriickgefiihrt werden kann und wahrscheinlich durch
Abrieb des diamant-besetzten Hohlbohrers entstanden ist,

138t sich durch eine Verli#ngerung der Trockenzeit auf 24 Std./

130 °c auf Werte von unter loo pprt Kohlenstoff erniedrigen.

Nach Fertigstellung der Tabletten (1, Sinterung) wird durch
eine wiederholte Sinterung im Ar/H2-Strom (1. Reduktions=
gliihung) die Stdchiometrie der Tabletten auf einen Wert von
O/Me = 1,967 : 0,003 eingestellt, Im Nachsinterversuch

(2. Reduktionsglithung) erniedirigt sich dieser Wert bei sonst
gleichen Sinterbedingungen (1600 °C/ 2 Std,) auf O/Me =
1,961 pa 04002, Bei jeder Nachsintérung steigt der Tabletten~
Durchmesser leicht an, was zu einer Erniedrigung der Dichte

fiihrt:

1. Nachsinterung (= 1. Red.=Gliihung) : aff = 12 Iy jam
2, Nachsinterung (= 2, Red.~Glihung) : A% = 9 L pm

"
o
8+ 1+
W
%

3. Nachsinterung (= 3, Red.=Glithung) : Ag
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Bohrung

gedtzt 800 x

Abb, 6 U0, /Pul,=Tablette als Prefling ausgebohrt,
als Sinterling geschliffen

Bohrung

gedtazt 800 x

Abb., 7 : UOZ/Pan-Tablette als Sinterling geschliffen,

danach ausgebohrt
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Die Dichtednderung betridgt dabei etwa =0,8 %TD pro Nach-
sinterung, gemessen an den nicht ausgebohrten Vergleichs-
tabletten ( entsprechend Tabelle: CH 3) mit einer urspriing=
lichen Sinterdichte von 91 %TD.

Ausgehend von diesen Ergebnissen ist mit der Herstellung
des Tabletten-Brennstoffs fiir die Versuchsgruppe MOL=8D

begonnen worden,

Literatur

[1] Th.Dippel, et al.: KFK-1272/2 (1972) 1129
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2. Entwicklurig einer Vorrichiung zur Herstellung eines Schutzgases mit

definiertem Ha/azo-Verhaltnis (H, Pollanz, IMF)

Zur Durchfithrung von Sinterversuchen an UOa-Puoa-Bremstoff in einer
Schutzgasatmosphére mit definiertem He/HQO-VerhElmis wurde eine Vorrich-
tung entwickelt, die es gestattet, den Feuchtigkeltsgehalt des Gases bel
Taupunkten im negativen Temperaturbereich, vorwiegend um =65 % (ent=
sprechend 5 Vol.=-ppm Hao) definiert und reproduzierbar emzustellen+) .
Damit ist es mbglich, im Oxidbrennstoff nach Belleben auch hdhere O:Me~
Verhdltnisse herzustellen als die, welche mit trockenem Reinst-Schutz-
gas erzeugt werden kénnen. Erreicht man z.B. beim Sintern von U02-30 %-
PuO, mit trockenem Ar-5 ,‘--Hz-Schutzgas (reinst) ein O:Me-Verh#linis von
1,93,s0 muB zur Einstellung von O:Me = 1,97 das Schutzgas mit einer vorge-

gebenen Feuchtigkeitsmenge beladen werden.

Abb, 8§ zeigt das Schaltschema der Vorrlchtung. Das trockene Schutzgas
(MeBgas) gelangt von der Vorratsflasche iiber die Niederdruckregelung und
den Durchflufimesser in die eigentliche Befeuchtungszelle, in der es eine
Eisschicht bei der eingestelltén Taupunktstemperatur tberstrémt. Das Gas
reichert sich dabel mit einer Feuchtigkeltsmenge an, die dem Gleichgewicht
am Taupunkt entspricht. Der Feuechtigkeitsanteil wird nach Verlassen der
Befeuchtungszelle tiber eine Analysenzelle gemessen, Als Hilfseinrichtungen
werden im Betrieb ein zum Aufbringen der Eisschicht im BypaB geschalteten
Gaswéscher, ein Isolatlonsgefd8 und ein Behdlter fiir das Kilhlmittel
(flissiger Stickstoff) sowie ein Vorratsgef#f mit elekironisch gestreuerter
Nachfiillvorrichtung sowie einige Thermoelement-MeB8fiihler mit elnem Mehrfache
Schreiber benttigt.

Die Taupunktstemperatur wird iber das Niveau des fliissigen Stickstoffs und
die Héhenverstellung der Befeuchtungszelle im axialen Temperaturgefidlle ein~
gestellt. Weil die zu bewdltigenden Wdrmemengen #ZuBerst gering sind, betrdght
der Verbrauch an fliissigem Stickstoff 10 bis 15 Liter in 12 Stunden, Tab, 6
glbt dle Betriebsdaten der labormidBigen Ausfithrung an.

+) Patent angemeldet
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Tabelle 6 Betriebsdaten der Befeuchtungszelle
Arbeitsbereichs =35 % bis =65 % (Taupunkttemperatur)

200 vpm bis 5 vpm H20 im MeBgas

Gasdurchsatz: 10 Liter/h bis 100 Liter/h
bezogen auf den Normalzustand

Gaszusammensetzung: Helium-5 %-Wasserstoff (auch mit He-(reinst),
Ar-(reinst) und Ar/5 %-Hg erprobt)

Dauer der Beladungs ca. 1 h bel 50 Liter/h Durchflus

Einstelldauer: ca. 1 h (im stationdren Zustand)
Schwankungsbreite: + 5 % des Feuchtigkeitswertes
Standzeit: min, 12 h (beladungs- und durchfluBabhingig)

Die tatsédchlichen HQO-Gehalte sind in Abhangigkelt von der Taupunktstem-
peratur in Abb. 9 dargestellt (2. Kurve von oben). Sie gelten fiir die bei
100 N1/h Gasdurchflu8 geeichte I-{ao-Analysenzelle. Vergleicht man diese
Kurve mit der Taupunktskurve (1., Kurve von oben), so erkennt man einen
Parallelverlauf beider Kurven, der durch einen systematischen Fehler in
der Messung der Taupunktstemperatur erklirt werden kann, wégen der aus
konstruktlven Griinden notwendigen Anbringung des Thermoelefnentes an der
AuBerwand der MeBzelle (Kihlfalle) anstelle in derem Innern wurde hier
ein abweichender Temperaturwert gemessen, Die bei 75, 50 und 20 N1/h
Gasdurchflu8 durch die Analysenzelle ermittelten "scheinbaren Feuchtig-
keitswerte® (3., 4. und 5. Kurve von oben) sind nur aufgrund der Durch-
fluBabhingigkelt des angezeigten Feuchtigkeitswertes an der Analysenzelle
parallel verschoben. Die Zahl der MeSpunkte beweist, da8 die Feuchtigkeit
des reduzierenden Schutzgases =~ und damit auch sein Hz/Hgo-Verh?iltnis -
im interessierenden Taupunktsberelch mit dieser Vorrichtung reproduzier-
bar eingestellt werden kamn.

Bel Sinterversuchen am Hochtemperatur-Dilatometer wurden mit dieser
Appa.ratixr umfangreiche Erfahrungen gesammelt, Die Vorrichtung wird bei
der Herstellung des Tablettenbrennstoffes fiir die Versuchsgruppe Mol-16
elngesetzt.,
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1121.1 Technologlsche Eilgenschaften von Mischozxid*

Entwicklung von verbesserten Methoden zur Produktionskontrolle

1. «-Autoradiografie (E. Kaiser, D. Vollath, IMF) !

Das Problem bei der a-Autoradiografie ist, elne originalgetreue Wiedergabe
der Plutoniumverteilung einer Probe auf einem Film zu erhalten. Dariiber
hinaus sollte das Verfahren mdglichst einfach in der Anwendung sein.

Dies bedeutet weitgehende Vermeidung von Dunkelkammerschritten, kurze
Belichtungszeiten (genauer Bestrahlungszeiten) sowie Freiheit von per-
sdnlichen Parametern bel der Verarbeitung. Diese Forderungen sind nur
schwer in einem Verfahren zu vereinigen, Einen guten KompromiB8 stellt
Jedoch das im folgendenr beschriebene Verfahren dar:

Die Autoradiografie wird mit einem KODAK-Spezialfilm 106-0l-A gemacht.
Dieser Film wird bei 55 °C zwei Minuten durch Kochen in Natronlauge ent-
wlickelt. Es hat sich gezeigt, daB es giinstiger ist, die Entwicklungszeit

auf 2 Minuten zu begrenzen und nicht die von Kodak angegebenen 3,5 Minuten
zu entwickeln, Dies hat zwar eine Verliangerung der Belichtungszeit von

25 sec auf 60 sec zur Folge, bringt aber eine wesentlich bessere Abgren-
zung der einzelnen Plutoniumteilchen gegeneinander., Erklirt wird diese
bessere AuflSsung durch eine schwichere Entwicklung der a-Teillchenspuren,
bel denen die g«Tellchen schridg auf den Film auftrafen. Die Abb, 10 zeigt
eine 16-fache VergréSerung einer solchen g-Autoradiografie auf extrahartes
Hochglanzpapier. In Abb.l1 wurde die gleiche a-Autoradiografie zuerst auf
den Film AGFA-Contour koplert und damn auf hartes Hochglanzpapier vergrotSert.
Die Abb.12 zeigt schlieBlich noch einmal das gleiche Bild, bei dem jedoech ein
Zwischennegativ auf dem AGFA-Spezialfilm O81P gemacht wurde., Betrachtet man
diese drei Bilder, so erkennt man, da8 eine DirektvergridSerung selbst auf
extrahartem Fotopapier noch keine befriedigenden Ergebnlsse bringt, da der
Kontrast zu schwach ist, Besser sind dle Vergridferungen, die iiber ein Zwischen=-
negativ hergestellt wurden. Hier hat der Film AGFA-Contour Jjedoch den Nache
'beil; daf er keine hinreichend steile Gradation hat. Das ist bel der Her-
stellung des Zwlschennegatlivs von Nachtell, da hierdurch perstnliche Ein-
fluBfaktoren ins Spiel kommen konnen. Man erkennt dies sehr gut beim Ver-
gleich mit der Abb. 12 ; die einen wesentlich gréSeren Detaillreichtum besitzt.

1) Erster Bericht
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Die Leistungsfihigkeit des KUDAK-Spezialfilms 106-0l-A bel verkiirzter
Entwicklungszeit sel noch einmal an den AbbdJd3 und 14 gezeigt. Dabel
handelt es sich um 280-fache VergrdSerungen der a-Autoradiografien

von einer normal hergestellten Probe (Abb.3 ) und einer Probe, die bei
1600 °c dret Tage einer Kriechverformung unterworfen war (Abb.l4 ). Man
erkennt deutlich, daB wihrend der Kriechverformung der Antell des Misch-
kristalles in der Probe angestiegen ist.

Der Vorteil dieses KODAK- Filmmaterials fiir g-Autoradiografien ist klar,
wenn man nur die Belichtungszeiten von 1,5 Stunden des ilblichen Filmes
bel Verwendung einer Sn-Folie betrachtet.

Abb, 10 a-Autoradiografie einer Sinterprobe auf KODAK 106-0l-A
direkt vergrdBert auf extrahartem Hochglanzpapier (16 x)
(plutoniumreiche Bezirke weiB)
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 Abb, 11
a-Autoradiografie
elner Sinterprobe

(plutoniumreiche
Bezirke schwarz)

' Abb, 12
‘a-Autoradicgrafie
einer Sinterprobe
auf KODAK 106-01-A
iiber Zwischennegativ
auf AGFA O81P (16x)
(plutoniumreiche
Bezirke sclwarz)



L

Abb.13 a-Autoradiografie einer Sinterprobe auf KODAK 106-01-A (280x)
(plutoniumreiche Bezirke schwarz)

Abb,l4 a-Autoradiografie einer Sinterprobe nach Kriechverformung auf
KODAK 106-0l1-A (280x) (plutoniumreiche Bezirke schwarz)
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2, Entwicklung eines zerstdrungsfreien MeBverfahrens zur Bestimmung des

Sauerstoff/Metall-(0/Me)-Verhdltnisses (A. Orians, D. Vollath, IMF)1)

Verschérfte Spezifikationen beziiglich des O/Me-~Verhdltnisses fiir Schnell-
briiter-Brennstoff sowie neue Bestrahlungsversuche, bei denen das 0/Me-
Verhdltnis als Parameter eingeht, machen es notwendig, das O/Me-Verhidli-
nis an méglichst vielen Proben schnell und genau zu bestimmen, Diese
Forderungen konnen von dem iiblichen gravimetrischen MeBverfahren nicht
erfiillt werden, Es wird daher ein neues MeSverfahren entwickelt, das

auf der elektronischen Messung chemischer Potentialdifferenzen beruht.
Bel Vorliegen elnes chemischen Potentialunterschiedes AG zwischen zwel
Oxiden kann man mit diesen belden Oxiden eine galvanische Kette aufbauen,

deren Spannung E

E = (4 F)-j Ac
ist. In dieSer Formel ist F die Faraday-Konstante. Bel der experimentellen
Realislierung verwendet man zwischen diesen Oxiden einen Festelektrolyten.
Die tatsdchliche Anordnung zeigt die Abb.15. Zur Messung der Spannung muf
ein Verstidrker mit extrem hohem Eingangswiderstand verwendet werden, um
elnen moglichst geringen Stromfluf im MeBsystem zu haben. FliefSt im System
iiber den Elektrolyten Strom, so kann das MeBergebnis wegen des hohen Wider=-
standes des Elektrolyten und infolge des Potentialausgleiches infolge eines
Sauerstofftransportes durch den Elektrolyten stark verfilscht werden,

In der beschriebenen Anlage wird der Verstirker der Firma Knick, Berlin,
verwendet. Dieser Verstirker hat einen Eingangswiderstand von etwa

10'1‘3 Ohm. Um Fehlereinstreuungen ilber Kabel zu vermeiden, wurde der Ver-
stédrker direkt an die MeBapparatur angeflanscht.

Mit dem in Abb. 15 gezeigten MeS8system konnten bel einer Temperatur von
900 % die Literaturwerte der freien Bildungsenthalplen von NiQ, VO und
T10 reproduzlert werden., Als Referenzoxid wurde Fe0O gewdhlt. Der Arbeits-
berelch der MeB8zelle erstreckt sich daher mindestens von an, o1 bils zum
Pu203-Eine weltere ernste Fehlerquelle fiir diese Messungen sind Thermo-
spannungen, die infolge von Temperaturgradienten im MeSsystem auftreten.
Das Mefsystem wurde In eine Umgebung gebracht, die thermisch so gut aus-
geglichen ist, daB8 im Glelchgewichtszustand die Temperaturdifferenzen

kleiner als 0,2 °c sind, Selbst bel extremen Temperaturschwankungen

1) Letzter Bericht in KFK 1272/4



112-27

treten keine grédferen Temperaturdifferenzen als + 0,5 °C auf. Die Abb. i6
zeigt den Verlauf der Temperaturdifferenz im MeS8system bel viermaligem
Durchfahren des Temperaturbereiches von 924 bis 934 °C im 2,5 Minutén—
Zyklus, Das entspricht einer Temperaturdnderungsgeschwindigkeit von

etwa 4 /min. Der "eckige" Kurvenverlauf in Abb.l6 kommt durch das be-
grenzte AuflisungsvermSgen von 0,1 © der digitalen MeBdatenerfassung zu-
stande,

M203-Rd7

- Leitung

\ A

Zr Oy (Ca0)- Tieget

/F!/FCO - Normaleiek trode

(U,Pu) O, - Probe

X

’.'."‘ L
0. 0.C

————Pt - Anschiuf

Abb, 15 MeBsystem zur elektronischen Messung des Sauerstoff-
potentials von (U,.Pu)o2 zur Bestimmung des O/Me~
Verhdlinisses
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1121,2 Untersuchung der thermodynamischen und chemischen Eigenschaften ¥

1, Kinetik des Hiillangriffs durch teil- und vollsimulierte Abbrand-

systeme (P.Hofmann, 0.GStzmann, IMF)

Die in den fritheren Vierteljahresberichten (KFK 1272/4 und 1273/1) be-
schriebenen chemischen Wechselwirkungen von simulierten Abbrandsystemen

mit dem austenitischen Stahl 1.4988 wurden kinetisch ausgewertet.

Der simulierte Abbrand betrug 10 und 20 At.-%, das O/M-Verhiltnis des
Brennstoffs 2,01 und 2.08. Die Versuchstemperaturen'variierten zwischen
400 und IOOOOC, die Gliihzeiten zwischen 50 und 2000 h. Bei allen Proben
einer Versuchsserie wurde die Brennstoff- und Spaltproduktkonzentration
pro Hiillmaterialoberfliche konstant gehalten. Bei den teilsimulierten
Abbrandsystemen wurden dem Brennstoff nur die reaktiven Spaltprodukte
Cs, J, Te und Se zugefiigt. Die vollsimulierten Abbrandsysteme enthiel-
ten nahezu alle wihrend der Kernspaltung entstehenden Spaltprodukte.

Bei diesen Untersuchungen sollte herausgefunden werden — neben der Ge-
schwindigkeit des Hiillangriffs =, ob es eine Grenztemperatur‘und ~zeit
gibt, oberhalb deren der Reaktionsumfang allein durch das Spaltprodukt-
angebot bestimmt wird. Ausserdem sollte der Einfluss des Hﬁllmateriai-

durchmessers (6 und 8 mm @) auf den Reaktionsumfang untersucht werden.

Teilsimulierte Abbrandsysteme:

Die Ergebnisse der kinetischen Untersuchungen zeigen eine,starke Ab~-
hingigkeit des Exponenten n des Zeitgesetzes x = K-t" (x ist die Reak-
tionstiefe) von der Temperatur und Glithzeit. Bei Temperaturen unterhalb
700°C und Gliihzeiten kleiner 1000 h gilt fiir den Hiillangriff ein
parabolisches Zeitgesetz (n = 0,5). Zwischen 700 und 800°C #ndert sich
der Exponent n stark zu kleineren Werten und betrdgt zwischen 800 und
1000°C etwa 0,2. Bei Gliihzeiten oberhalb 1000 h ist auch bei Tempera-
turen unterhalb 700°C eine Abweichung vom /'t - Gesetz festzustellen.
Ab 900°¢C und Gliihzeiten grdsser 1000 h strebt n gegen Null, d.h. eine
Erhthung der Temperatur bzw. der Gliihzeit hat keine Vergrdsserung des
Reéktionsumfangs zur Folge (z.T. war sogar eine Abnahme festzustellen;
Abb, 1p. Unter diesen Versuchsbedingungen hat das System den Gieich—
gewichtszustand erreicht, und das Reaktionsprodukt ist stabil, d.h. es

finden keine Phaseninderungen statt.



112-30

Fiir die chemischen Wechselwirkungen des teilsimulierten Abbrandsystems
mit dem Stahl 1.4988 erhdlt man die in AbbJ8 angegebenen Eindring-
koeffizienten (x2/t) fiir eine Glihzeit von t = 1000 h. Der Reaktions-—
umfang ist sowohl vom O/M-Verhdltnis des Brennstoffs (AbbJ48) als auch
vom Hiillmaterial-Innendurchmesser abhingig. Mit zunehmendem Durchmesser
steigt das Angebot an reaktiven Elementen je Einheit der Hiilloberfliche
linear an und damit auch der Reaktionsumfang, da dieser von der Menge
der aggresiven Spaltprodukte abhingt (Diffusionsmodell der momentanen

Quelle).

Vollsimulierte Abbrandsysteme:

Der Reaktionsumfang des vollsimulierten oxidischen Abbrandsystems mit
dem Stahl 1.4988 ist geringer als bei den teilsimulierten Abbrandsyste-
men (vgl. Abb.f8 und43). Die Spaltprodukt-Eindringtiefe hingt vom simu-
lierten Abbrand ab. Sie nimmt mit steigender Spaltproduktkonzentration
zu (AbbM9). Fiir die Ermittlung des Eindringkoeffizienten (x2/t) wurde
fiir den Temperaturbereich 500 - 700°¢C ein parabolisches Zeitgesetz zu—

grunde gelegt. Man erhilt die in AbbJY wiedergegebenen Ergebnisse.

Dass bei den vollsimulierten Abbrandsystemen bei gleichem angegebenen
0/M-Verhdltnis und Hiilldurchmesser der Reaktionsumfang geringer ist

als bei den teilsimulierten Systemen, hat seinen Grund offembar in den
unterschiedlichen Sauerstoffpotentialen der Systeme. Da die vollsimu-
lierten Systeme vor dem Einsatz bei 1500 - 1700°¢ homogenisiert wur-
den, hat sich das Sauerstoffpotential erniedrigt, d.h. es entspricht
nicht mehr einem O/M-Verh#ltnis von 2.08. Die Spaltproduktzusammen-
setzung sollte nicht die Ursache fiir das unterschiedliche Reaktionsver-
halten sein, da fiir den Hiillangriff nur die Spaltprodukte Cs, Te, J und
Se verantwortlich sind. Die Konzentrationen dieser Elemente waren aber

in beiden Systemen gleich.

Die Aktivierungsenergien sind — bei vergleichbaren Versuchsbedingungen -
flir die teil- und vollsimulierten Abbrandsysteme etwa gleich gross. Das
deutet darauf hin, dass der Hiillangriff in beiden Systemen durch #hn-

liche chemische Wechselwirkungen verursacht wird.
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2, Herstellung von korrodierten Hiillrohrproben (P.Hofmann, 0.Gtz-

mann, IMF)

Bestrahlungsnachuntersuchungen an Brennelementen und out-of-pile-Unter-
suchungen mit simulierten Spaltprodukten haben ergeben, dass umfang-
reiche chemische Wechselwirkungen zwischen dem abgebrannten Oxidbrenn-
stoff und dem Hiillmaterial stattfinden kdnnen. Als besonders gefdhrlich
haben sich bei diesen Untersuchungen die Spaltprodukte Cs, J und Te in
Gegenwart von iiberstdchiometrischem Brennstoff erwiesen. Die Reaktionen
verlaufen bevorzugt entlang den Korngrenzen der Hiille und zerstdren den

Hiillmaterialverband bis in grosse Tiefen.

Interessant ist nun, zu erfahren, wie stark die Festigkeitseigenschaften
des Hiillmaterials durch die Korngrenzenreaktionen der Spaltprodukte be-
\eintréchtigt werden. Es sollen deshalb an vorkorrodierten Hiillrohrpro-
ben mit unterschiedlich starken Reaktionszomen (70, 140, 210 pm) Zeit-
standversuche bei verschiedenen Innendrucken durchgefiihrt werden (Zeit-

standtemperatur: 70000).

1

Als Hillmaterialien kommen die austenitischen St#hle 1.44012 1.4970,
1.4981 und 1.4988 im Anlieferungszustand zum Einsatz. Die Proben sind
ca. 50 mm lange Rohre der Abmessungen 6,0x0,38 mm. Als Korrosionsmedium
dient CsZCO3.
Das 052003 0,25 g/t cmz) wurde in einseitig verschweisste Hiillrohre aus
den untersuchten St#Zhlen eingefiillt. Die offene Seite der Proben wurde
nach dem Einbringen des C32003 gasdicht verschlossen. Die Probenpripa-
ration wurde in Handschuhboxen unter hochreinem Schutzgas durchgefiihrt.
Vor dem Glilhen wurden die Proben unter Vakuum in Quarzampuilen einge-

schweisst.

Die Reaktionszonen waren nach dem Glilhen relativ gleichmissig entlang
der Proben und am Umfang. Bei sehr grossen Reaktionszonen entstanden im
Hiillmaterial tangentiale Risse, z.T. l8sten sich auch ganze Ringsegmen-—
te vom Hillrohr (Abb.20-22). Die Ursache fiir dieses Verhalten ist nicht
bekannt. Evtl. sind dafiir entstehende gasfdrmige Reaktionsprodukte ver-
antwortlich zu machen. Die tangentiale Rissbildung ist nicht C82C03 -

oder Hiillmaterial - spezifisch. Auch mit anderen Cs-Verbindungen

1) Entspricht dem amerikanischen Stahl AISI 316
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(CsOH, 0520) bzw. anderen Hiillmaterialien entstanden #hnliche Reaktions-

zonen.

Um die gewlinschten Reaktionszonen von 70, 140 und 210 ym Tiefe zu er-
halten, wurde in Vorversuchen die optimale Reaktionstemperatur und

~zeit filir die verschiedenen St#hle ermittelt. Die maximale Auslagerungs-
temperatur sollte kleiner als die vorgesehene Zeitstandtemperatur von
700°C sein. Bei diesen Vorversuchen verhielten sich die Stihle 1.4401,
1.4981 und 1.4988 nahezu gleich, widhrend der Stahl 1.4970 wesentlich
schwicher durch das 032003 angegriffen wurde (Abb26). Um beim Stahl
1.4970 die gleichen Reaktionszonen zu erhalten wie bei den anderen
Stihlen, waren deshalb erheblich lingere Gliihzeiten bzw. héhere Tempe-
raturen erforderlich. Fiir dieses Verhalten ist sicherlich auch die deut—
lich kleinere Korngrdsse des Stahles 1.4970 verantwortlich (Abb. 23-25).
Es muss aber noch andere, unbekannte Faktoren geben, die das unterschied-
liche Reaktionsverhalten der St3hle gegeniiber dem Cs2003 beeinflussen.
Der Stahl 1.4988 hat eine kleinere Korngr8sse als der Stahl 1.4401,
trotzdem ist die Reaktionszone beim 1.4988 deutlich grbsser als beim
1.4401 (vgl. Abb.23 und 24. Welchen Einfluss die Ausscheidungen in den

Korngrenzen haben, konnte noch nicht geklirt werden.

Die Ergebnisse der kinetischen Auswertung dieser Vorversuche ist fiir
650°C in Abb.yg wiedergegeben. In bestimmten Temperaturbereichen (vom
Stahltyp abhingig) verlduft der Hillangriff durch das C32003 nach einem
parabolischen Zeitgesetz, d.h. Diffusionsvorginge sind fiir den Reaktions-
ablauf geschwindigkeitsbestimmend. Man kann daher die maximalen Cs-Ein-
dringtiefen in einer Arrhenius-Auftragung darstellen und erh#lt fiir den

Stahl 1.4988 folgende Beziehung fiir den Eindringkoeffizienten (x2/t):

6 19660 cal

x2/t = 1,6-10- cexp (- T )3 650-800°C.

Bei allen Stdhlen war festzustellen, dass der Hiillangriff durch das
032003 stark vom Vorbehandlungszustand abhingt. Der Reaktionsumfang ist
offenbar von folgenden Parametern abhingig: Auslagerungstemperatur,
Kaltverformung, Korngr8sse, Korngrenzenbreite, Ausscheidungen in den

Korngrenzen, Schmelzcharge. Die Ubertragung der kinetischen Ergebnisse
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auf einen Stahl des gleichen Typs, aber anderer thermischer und mechani-
scher Vorbehandlung, ist daher nur bedingt mSglich. Mit einer korrodier-
ten Hiillrohrprobe (1.4970) wurde schon ein Zeitstandversuch durchgefiihrt
(Innendruck 470 atii; Tangentialspannung o, = 32,4 kp/mmz; Standzeit

ty = 4 h). Die Reaktionszone betrug ca. 100 ym. Die ermittelte Stand-
zeit entsprach der eines Hiillrohres, dessen Wandstirke um ca. 80 pm
reduziert ist. Eine Vergrdsserung der Reaktionszone wihrend eines Zeit-

standversuches konnte nicht festgestellt werden.
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1121,4 Hikrosondenuntersuchungen

Nachuntersuchungen an (U,Pu)OE-Brennstaben der Versuchsgruppe 4a der FR2-
Kapselbestrahlungen
(3. Kleykamp, H.,~-B, Gottschalg, G, Halm, H, Spite, IMF)

Die Versuchsgruppe 4a der FR2-Kapselbestrahlungen mit dem Brennstoff
Uo,sspuo,1501,98 und dem Hiillmaterial-Stahl 1,4988 stellte die erste
Erprobung des Grundkonzepts fiir den SNR-Brennstab im thermischen Neutronen-—
flu8 dar. Die Nachuntersuchungen der KVE 33 bis 37 dieser Versuchsgruppe,
die bereits friiher durchgefiihrt wurden, kdnnen dabei als die ersten systema-
tischen Untersuchungen mit der abgeschirmten Cameca-Mikrosonde an einem

)

Bestrahlungsexperiment mit Pu-haltigem Brennstoff angesehen werden' . Diese
Nachbestrahlungsuntersuchungen wurden an den KVE 38 bis 41 fortgesetzt,

die sich durch einen hSheren Abbrand bis zu 85 MWd/kg Metall auszeichnen.
Die maximale HiillauSentemperatur vom 512 °C und maximale Stableistung von
644 W/em sind mit den Werten friilher untersuchter KVE vergleichbar. Die
Schwerpunkte dieser Untersuchungen betreffen die auBergewShnliche U-Pu-
Entmischung des Brennstoffs, die Bildung der spaltprodukthaltigen Phasen

im Spalt und den Hiillangriff,

Im Gegensatz zu den bisherigen Ergebnissen der FR2-, BR2- und DFR-Bestrah-
lungen mit einer gewShnlichen Pu-Anreicherung des Brennstoffs am Zentral-
kanal werden in diesen KVE starke Brennstoffumlagerungen beobachtet, die
durch den ungleichmiBigen Stableistungs— und Temperaturverlauf sowie durch

+)

zeitige lokale Uberhitzung ist der zentrale Bereich einiger Priiflinge auf-

unkontrollierte Leistungsspitzen erklirt werden konnen''’, Durch eine kurz-

geschmolzen, Die Schmelze ist den Zentralkanal heruntergelaufen und hat des-

sen engeren mittleren Teil in den Priiflingen mit einem UOz-reichen Mischkri-

stall gefiillt (Probe 2 des Priiflings 4A/18 des KVE 41, Abb, 27); der Puoz-

reiche Mischkristall ist spdter erstartt und hat sich in den oberen und unte-

ren Bereichen des Priiflings abgelagert (Probe 4, Abb, 28), Die Entmischung

+) H. Huber, H. Kleykamp, KFK 1271/2 (1971) 112-11; KFK 1271/4 (1971) 112-16
++) W, Dienst, KFK 1272/2 (1972) 112-63
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kann auch durch Sublimation und Kondensation in einem sehr groSen
axialen Temperaturgradienten stattgefunden haben. Der Vergleich der a-
Autoradiographie mit dem Pu-Profil der Probe 2, das mit der Mikrosonde
gewonnen wurde, filhrt zu einer befriedigenden Ubereinstimmung. Dariiber
hinaus ergibt sich aus der Mikrosondenanalyse eine mittlere Pu-Konzen-
tration von 11 bis 13 % Pu0, und ein Maximm von 15 % PuO, an Zentral-
kanal der urspriinglichen Brennstoffzone, wihrend der spiter mit einer
UOz-reichen Schmelze geflillte Zentralkanal und Spalt zwischen Brenn-—
stoff und Hiille etwa 2 bis 3 % PuO,

in der a-Autoradiographie nicht nachgewiesen wurde. Wihrend der Anstieg

enthalten, eine Konzentration, die

der Pu-Konzentration in der a—Autoradiographie unstetig zu sein scheint,
zeigen die Ergebnisse der Mikrosonde eine kontinuierliche Pu-Zunahme. Das
U- und Pu-Profil sind komplementdr zueinander. Die Summe betriigt etwa

o7 % (U,Pu)OZ. Der Rest besteht aus Oxiden des Zirkons und der Metalle
der Seltenen Erden, die im Mischoxid geldst sind. Der untere Teil des-
selben Priiflings besitzt einen breiten Zentralkanal mit einem Durchmesser
von 0,38 des Brennstoffdurchmessers. Wihrend die a-Autoradiographie eine
konstante Pu-Konzentration in der SHulenkristallzone und ein Minimum am
{ivergang zur Kornwachstumszone vortfuscht, ergibt sich aus der Mikroson-
denanalyse ein monotoner Anstieg der Pu-Konzentration von 9 auf 48 % Puo,,
in Richtung des Zentrums. An der Brennstoffoberfliche wird in Uberein-
stimmung mit der a-Autoradiographie ein schwaches Maximum von 1k % Puo,,

beobachtet.

Am oberen Ende der Priiflinge werden parallel zur Hiillwand mehrere Brenn-
stoffzonen besonders hoher Dichte beobachtet, die nach der a-Autoradio-
graphie Pu-frei zu sein scheinen, nach der Mikrosondenanalyse aber 3 bis
h % Pu0, enthalten (Probe 1 des Priiflings 4A/20 des KVE 38, Abb.29).

Auch hier sind die U-reichen Zonen durch Entmischung beim Erstarrungs-
vorgang oder durch Sublimation von gasfdrmigen U-Oxiden in den Bereichen
entstanden, in denen Umfangsrisse oder besonders porenreiche Stellen ge-
wesen sein kdnnen. Die Pu-Konzentration am Zentralkanal und in dem im Ge-
fiigebild dunklen Zonen der Abb.)9a betrigt 12 bis 17 % Puoa.
Zwischen dem Brennstoff und der Hiille existiert ein bis zu 250 ﬁm’breiter

Spalt, der brennstofffrei und mit verschiedenen, nshezu schichtfdrmigen

oxidischen Phasen ausgefiillt ist (Abb.29b), die - von der Hiille beginnend -
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aus Cs—-Molybdat und -Manganat, Cs-Ba—Mblybdat,'Fé—Ni-cr-oxid und HG1l-
material4Péitechnetat bestehen. Technetium liegt in den Prﬁflingen nit
dem hdheren Abbrand von 9 % in Hiilln&he in oxydischer Forh vor, die in
Priiflingen mit einem Abbrand bis zu 6 % nicht beobachtet wurde. Wie
friher berechnet wurde+, steigt bei hohem Abbrand das Sauérstoffpoten—
tial nach vollstindiger Oxydation des Molybdins weiter an, was eine
Oxydation des Technetiums zur Folge hat. Ein ausgeprigter Korngrenzen-
angriff der Hiille wurde nicht beobachtet. Daflir liegen die Hiilltempera-
turen zu niedrig. Im BR2-Bestrahlungsexperiment Mol TA wurde gezeigt, daB
ein dominierender Korngrenzenangriff erst oberhalb 500°C auftritt. An den
Stellen erhdhter Cs—Akkumulation zwischen Brennstoff und Hille tritt je-
doch eine Schwichung des Hillmaterials um Werte bis zu 1oo ym auf. An
diesen Stellen kdnnen susgeheilte Tablettenstd8e bestanden haben, die

einen bevorzugten Cs-Transport zur Hiille ermdglichten.

Hohe und niedrige Pu-Konzentrationen k3nnen in einer a-Autoradiographie

mit nur einer Belichtungszeit nicht gleichzeitig dargestellt werden. Die
Helligkeit des Bildes als MaB fiir die Pu-Konzentration wird durch die
Anwesenheit des a-strahlenden Am-2h3 iiberlagert, das durch (n,y)-Reak-

tion des Pu-2h2 mit anschlieBendem 8-Zerfall zum Am~2h43 entsteht. Americium
konnte aber in den Proben mit 8 % Abbrand mit der Mikrosonde nicht nachge-

wiesen werden.

* H. Holleck, H. Kleykamp, KFK 1181 (19T0)
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Avb. 1t Vergleich zwischen dem Gefiige, der a—Autoradiographie und dem mit der Mikro-
sonde bestimmten Pu~Profil der Probe KVE L1-4A/18-2; Pu—Konzentration im
guBeren Bereich 11 bis 15 % PuO,, im inneren Bereich 2 bis 3 % Puo,.
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Abb. 28 Vergleich zwischen dem Geflige, der a-Autoradiographie und dem mit der Mikro-
sonde bestimmten Pu-Profil der Probe KVE L1-4A/18-k; Pu-Konzentration im
8uBeren Bereich etwa 9 % Puo,,, die am Zentralkanal bis zu 48 % Puo,, ansteigt.
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1121,6 Die Wirmeleitfidhigkeit von 100%Z dichtem uo, und,(U,Pu)O2 auf

der Basis vorliegender Literaturdatén*(B;Schulz, S.Naéaré, IMF):)

Die Berechnung von Temperaturprofilen von Bremnstdben erfordert die
Kenntnis der Temperaturabhingigkeit der Warmeleitfdhigkeit (A = £(T))
des Brennstoffs. Die im Labor erhaltenen Messwerte werden
naturgemiss an Proben gewonnen, die, bedingt durch den Herstellungs—
prozess, Restporosititen aufweisen. Hinzu kommt, dass der im Reaktor
eingesetzte Brennstoff hthere Porositidten (P ~ 0,15) besitzt und diese
wihrend der Bestrahlung eine Umverteilung erfahren [1,2], die sich als
Funktion des Brennstoffradius darstellen ldsst. Bei der Beriicksichti~
gung dieses Phinomens in der Berechnung von radialen Temperaturprofi-
len kann nun davon ausgegangen ﬁerden, dass sich der Porositdts— und
Temperatureinfluss auf die Wirmeleitfihigkeit in Form eines multipli-

kativen Ansatzes beschreiben ldsst:

Xp = fl(P) . fz(T)

Fiir Restsinterporosititen 1l#sst sich die Porosititsabhingigkeit mit
hinreichender Genauigkeit angeben [3], ohne dass eine quantitative Ge-
fiigeanalyse vorgenommen werden muss. Fiir sphirische Poren in sta-

tistischer Verteilung lautet sie

£@® = -p3?

Mit dieser Gleichung wurden die Messwerte der Wirmeleitfdhigkeit von
stéchiometrischem U02,(Uo.8,Puo’2‘)O2 und (Uo.SS’Puo.IS)OZ zunichst auf
100ZDichte korrigiert. Diese Werte wurden dann einer analytischen

Funktion angepasst.

w0,

Zugrundegelegt wurden die Mittelwerte des Round Robin Programms [4],

wie sie in [5] wiedergegeben sind. Sie gelten fiir 98% dichtes Material
und sind in Tab.¥ (Spalte 2) aufgefiihrt. Diese Messwerte kdnnen unter
folgenden Voraussetzungen physikalisch interpretiert werden [5]. Die
mittlere freie Weglinge der Phononen kann einen kleinsten Wert nicht
unterschreiten. Der Wiederanstieg der Wﬁrmeleitfahigkeit des Uran-
dioxids ab ca. 2300 K wird durch den Anstieg der spezifischen Wirme
verursacht. Hieraus resultieren z w e i verschiedene Funktionen fiir den
analytischen Zusammenhang zwischen Wirmeleitfdhigkeit und Temperatur

im Bereich 873<T<2973 K. Die Beriicksichtigung der radialen Porenver-

teilung im bestrahlten Brennstab bei der Berechnung des Temperatur—

1) Letzter Bericht in KFK 1272/4
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Tab. J: Gemessene, korrigierte und berechnete Warmeleitf#higkeit
von st8chiometrischem UO2
T xgem.[S] Akorr; Aber.
p=0,980:p PPt O=Pth

873 0,0405 0,0417 0,0421,
973 0,0375 0,0386 0,03836
1073 , 0,0350 0,0361 0,03536
1173 0,0325 0,0335 0,03276
1273 0,0300 0,0309 0,03058
1373 0,0282 0,0291 0,02875
1473 0,0264 0,0272 0,0272
1573 0,0250 0,0258 0,02596
1673 B 0,0240 0,0247 0,02497
1773 0,0234 0,0241 0,0242,
1873 0,0227 0,0234 0,0237o
1973 0,0220 0,0227 0,02348
2073 : 0,0222 0,0229 0',02355
2173. 0,0226 : 0,0233 0,0238o
2273 0,0234 0,0241 0,02442
2373 0,0247 0,0254 0,0254
2473 0,0265 0,0273 0,02674
2573 0,0286 0,0295 0,0284,
2673 0,0304 0,0313 0,03055
2773 0,0325 0,0335 0,03312

profiles macht die Anpassung der gemessenen Wirmeleitfihigkeitsdaten durch
eine geschlossene Funktion notwendig. Hierzu wurden sie auf 1007

Dichte korrigiert (Spalte 3, Tab.F) und mit der Funktion :

4, T . 5

- 0.0007 + 1.143°10 G665

‘ 1
4)‘7= -
" 3.68, + 0.0225,T

(A) = Wem K ,
(T) =X ‘ angendhert.
Die berechneten Werte sind zum Vergleich in Spalte 4 ebenfalls wieder-

gegeben.
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(U,Pu)0,

Zunichst ist zu bemerken, dass das Mischoxid als Mischkristall oder als
zweiphasiges Produkt ﬁorliegen kann. Aufgrund bisher vorliegender Daten
scheint der Herstellungsprozess keinen Einfluss auf die Wiarmeleitf&higkeit
zu haben [6]. Weiter konnte nachgewiesen werden, dass die St8chiometrie
einen bedeutenden Einfluss auf die Wdrmeleitf#higkeit [5,7] hat. Nicht
gesichert ist dagegen der Einfluss des Pu-Gehaltes im fiir Schnellbriiter-
bremnstoffe interessierenden Bereich zwischen 15 und 20 Gew.-% Pqu.
Wihrend in [6, 9] nur eine geringe Abnahme der Wirmeleitf#higkeit mit
dem Pu-Gehalt festgestellt wird, ist in [5] ein deutliches Maximum der
Warmeleitfidhigkeit beobachtet worden, das mit steigender Temperatur
verschwindet. Fiir die Wirmeleitfihigkeit von Mischoxid mit 15 und
20 Gew.-7Z Pqu
herangezogen, die nach Angabe der Autoren an stdchiometrischem Material mit 15

wurden daher im folgenden nur diejenigen Messwerte

und 20 Gew.—% Pu02 gemessen wurden.

_(Uo .8 ’_Euo . 2)_02

Die vorliegenden Daten [5,7,10] uﬁterscheiden sich z.T. erheblich. In

Tab.$ sind die Messwerte mit den dazugehdrigen Dichten aufgefiihrt. Die
auf 1007ZDichte korrigierten Werte ergeben den Mittelwert X, der durch

die Funktion

| -4 T &
0.0006 + 3.22x10 " (7555

i _ 1
T 4,71 + 0.0220S T

) = Wem ! g 7!

(T) =K

angenZhert wurde .

(U, .85°_ P4, 1509,

Hier liegen nur wenige Messungen bis 1673 K [5] vor. Tab. 9 enthilt die
Messdaten mit der Korrektur auf 1007 Dichte. Bildet man das Verh&#ltnis
der Wirmeleitfihigkeiten von (Uo.SS’Puo.IS)OZ und UOZ’ so erhdlt man

bis zur Temperatur 1673 K einen nicht zu stark variierenden Koeffizienten
von 1.13. Eine Extrapolation der Wirmeleitfihigkeit zu hSheren Tempera-
turen analog zum Verfahren bei (Uo.S’Puo.Z)OZ [8] ist hier mangels not-

wendiger anderer Daten, (z.B. spezifische Wirme) z.Zt. noch nicht mSglich.



Tab., 8: Gemessene, korrigierte und berechnete Wirmeleitf#higkeiten von stchiometrischem

(U°.8,Pu°.2)02
T r 5] Akorr. r [6] Akorr. A 7] Akorr. A Aber.
p-0.95pth p=1.00pth p=0.944pth p=1.00pth p=0.98pth p=l.00pth
773 0.0441 0,0476 0,0465 0,0499 0,0429 0,0442 0,0472 0,0455
1023 - 0,0349 0,0376 0,0347 0,0379 0,0336 0,0346 0,0358 0,0363
1273 0,0291 0,0314 0,0272 0,0297 0,0275 0,0284 0,0298 0,0307
1523 0,0253 0,0273 0,0261 0,0284 0,0233 0,0240 0,0266 0,0272
1773 0,0231 0,0249 0,0253 0,0276 0,02625 0,0254
2023 0,0222 0,0240 0,0256 0,0279 0,02595 0,0251
22737 0,0223 0,0241 0,0249 0,0272 0,0256, 0,0262
2473 - 0,0256 0,0276 0,0276 0,0283
2673 0,0283 0,0306 0,0306 0,0315
2873 0,0332 0,0358 0,0358 0,0360

* extrapoliert [5]

0S5-2l1
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Tab. 9: Gemessene und korrigierte Wirmeleitf#higkeiten von

st8chiometrischem (U0 )O

.85°F% 15

2
T
A lkorr.
(X) p=0.9Spth p=l.00pth
873 0,0450 0,0485
1073 0,0370 0,0400
1273 0,0310 0,0335
1673 0,0255 0,0275

Deshalb wird vorgeschlagen, fiir die Wirmeleitfdhigkeit von (U »Pu )O
0,85’ "0,15" 72

den Phononenanteil der Wirmeleitfdhigkeit von UO2 mit dem Faktor 1.13 zu

versehen und den Hochtemperaturanteil mit dem des UO2 gleichzusetzen.

Dann ergibt sich

4 T
(1000)

1.13 5

T 3.68, + 0,0225, T

A 0,007 + 1.143x10°

3

In Abb.30sind die Funktionen fiir UO2 und (Uo 8,P

korrigierten Messwerten wiedergegeben. Es zeigt sich, dass der Hochtempera-

u )0, nit den auf 1007
0.2" 2

turanteil der Kurven fiir UO2 und (U0 8,Puo 2) zusammenlduft, weshalb die

vorgeschlagene Funktion fiir (Uo 85,Pu0 15)02 nicht zu weit von der Realitit

entfernt sein sollte.
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Abb.30: Vergleich der berechneten Temperaturabhingigkeit mit gemessenen Werten
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Mischoxide mit hoherem Plutoniumgehalt

Da in letzter Zeit Mischoxide mit h&herem Plutoniumgehalt in stédrkerem
Masse in Betracht gezogen werden, sind auch die bekannten Daten iiber
diese Oxide zusammengestellt und mit dem angegebenen Porosit&dtsansatz
auf 1007 Dichte korrigiert worden.

©,.75°29, 2520

Die gemessenen Werte wurden in [10]mit der Funktion

1

A =373+ 0.0%60-T

fiir p = 0.97 pth

im Temperaturbereich 473<T<1473 K wiedergegeben. Die Porosit&tskorrek-

tur liefert

1 lel.

A = 5755+ 0.0248.T Lur P

= 1.00 p_ mit [A] = Wem

h
Uy, 728%.32%
In [10] wird die Funktion fiir den Temperaturbereich 473<T<1473 K und die

Dichte p = 0,97 Och angegeben. Sie lautet:

1
- 5.3 + 0.0253°T

A

Gemessen wurde an Material mit einer Dichte von p = 0,92 LI Die Mess—

werte wurden mit der Gleichung:

Py — P P, TP
Ay = A1 +o0s A By - A B
B ° P

auf p= 0.97 P korrigiert.

h
Daher wurde zunichst mit der in [10] angegebenen Gleichung (s.o.) die Tem-
peraturabhidngigkeit der Wirmeleitfihigkeit fiir das Material im Ausgangs-

zustand zuriickgerechnet und dann mit dem Ansatz:

_ _ py3/2
A, =, (1-P)

auf 1007 dichtes Material korrigiert.
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Es ergibt sich

1

A= 3587 00%3T P

1.00 p,  473<T<1473 K
@, 622, 409,

Tab. 10 gibt die gemessenen [5] und die korrigierten Daten fiir die Wirme-

leitfdhigkeit an diesem Material wieder.

Tab.10: Gemessene und korrigierte Warmeleitfihigkeiten

on stdchiometri »
von stdchiometrischem (U0.6’Puo.4)02
A | A
T = . =
P 0.95 pth p l.00 Pth
873 0.0440 0.0475
1073 0,0360 0.0389
1273 0.0295 0.0319
1673 0.0245 0.0265
[T] = K
[A] = Wem &
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1122 Bestrahlungsexperimente — Oxid (Parametertests)

1122,1 Einzelparametertests

1. Experimentelle Ergebnisse zur mechanischen Wechselwirkung zwi-
schen Oxidbrennstoff'und‘Hﬁlle*(D.Brucklacher, W.Dienst, IMF)

Die mechanische Wechsélwirkung zwischen Brennstoff und Hiille ist als ein
lebensdauerbegrenzendes Problem fiir Schnellbriiter-Brennstibe anzusehen.
Daher wurden Untersuchungen {iber die M&glichkeit von Hiilldehnungen, die
zur Rissbildung fiihren, fiir stationdre und instationire Betriebsbe-—

dingungen unternommen.

Die stationdre Wechselwirkung kdnnte im wirksamsten Fall durch die Spaltf
produktschwellung einer nicht restrukturierten #usseren Brennstoffzone
verursacht sein, die ziemlich kalt und frei von breiten Rissen ist. Die
betreffenden Schwell- und Kriechgeschwindigkeiten von Oxidbrennstoff
wurden in verschiedenen in-pile-Kriechkapseln gemessen. Bei Temperatureﬁ
zwischen 300 und 1000°C betrug die Schwellgeschwindigkeit 0,810,1 Vol.-%/%

Abbrand. Die Kriechgeschwindigkeit von hochdichtem Oxidbremnstoff (987 TD)

14 2

bei einer Spaltungsrate von 1x10 f/cm3-s unter einer Spannung von 1 kp/mm
lag zwischen 9x10 / und 1,1x10 °/h (fir 300 bzw. 1000°C). Sie war pro-
portional zur Spaltungsrate und zur Spannung. Die Kriechgeschwindigkeit
von pordsem UO

-15% Pqu (86% TD) lag viel hoher, maximal um einen Fak-—
tor 20 ¥,

2

Aus den Messergebnissen lassen sich die Schwelldrucke zwischen dem schwel-
lenden Brennstoff und der Brennstabhiille berechnen, die fiir pordsen UOZ—
Pqu—Brennstoff bei allen Stableistungen 2250 W/cm unterhalb 10 kp/cm2
liegen, solange geniigend Leervolumen fiir die Brennstoffschwellung ver-
flighar ist. In einem in-pile Experiment zur direkten Messung des Schwell-
druckes ergab sich, dass der Schwelldruck bei einer Stableistung von

500 W/cm unterhalb 25 kp/cm2 lag. Die entsprechenden Tangentialspannungen

in der Hiille kBnnen keine nennenswerten Hiilldehnungen ergeben.

Die zweifellos auftretenden Hiilldehnungen durch Wechselwirkung mit dem
Brennstoff sind daher auf instationire Riss-Rast-Vorginge bei Leistungs-—
dnderungen im Brennstoff zurlickzufiihren. Ein Leistungszyklierversuch an

kurzen Brennst#ben zeigte jedoch, dass bei kurzen Zyklen im Bereich

*) p.Brucklacher, I.Alecu, KFK 1272/3, S.112 - 31
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niedrigen Abbrandes keine wiederholte Hiilldehnung erfolgt. Andererseits
wurde an Brennst#ben, die in Kapseln oder Biindeln bestrahlt worden waren,
bei Abbrinden oberhalb 47 eine fortschreitende Hiilldurchmesservergrss-—
serung mit einer Dehnungsrate von 0,05—0,13%/% Abbrand gefunden (AbbJ3l).
Die Dehnungswerte scheinen mit der Sinterdichte des Brennstoffes zu

steigen, die zwischen 84 und 937 TD lag.

Es wurde geschlossen, dass ein Riss-Rast-Vorgang im Brennstoff zur Hiill-
dehnung fiihrt, der sowohl eine feste Haftung zwischen Brennstoff und
Hiille (zur geeigneten Rissbildung) als auch lange Leistungszyklen (zur
Rissbloékierung durch Brennstoff- und Spaltprodukt~Verdampfungstrans-‘
porf sowie Brennstoffschwellung) erfordert. Die partielle Ausheilﬁng
thermischgr Risse fiihrt dabei-zur Einspeisung neuer, relativ grober Po-

rositdt, die in ringf6rmigen Zonen angeordnet ist (Abb32).

Ein besonderer Typ der Hiilldehnung kann sich an den Brennstabenden
durch Ansammlung fliichtiger Spaltprodukte im Spalt zwischen Brutstoff
und Hiille ergeben (Abb.J33). Entsprechende Hiilldehnungen wurden nach einer
Brennstabbiindelbestrahlung am unteren, heissen Ende der Brennstibe

beobachtet.

Verdffentlichung:

D.Brucklacher, W.Dienst

Experimental Results on the Mechanical Interaction between
Oxide Fuel and Cladding v
Proc.Symp. on Fuel and Fuel Elements for Fast Reactors (Briissel,

Juli 1973), IAEA, Wien, demnichst, Paper IAEA/SM-173/31
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° Thermal Reactor Irradiation:

® 30 to 93%TD Fuel Sintered Density

¢ 87 to 88%1D ~ " "

1.2 0B84 to B5%ID » - -
Fast Reactor Irradiation: ~J /

1.0+ 88 to 90°%TD Fuel Sintered Density N/q

1S 30pm
0.6 diam. gap

Plastic Deformation
[
[ =]

0.471

0 2 h 6 8 10 at. %
(U+Puy) - Burnup

Kernfo&:(;{lstl{ggzzentrum Cladding plastic deformation as a function of
61K/ IMF burnup

Abb.31: Plastische Hiilldehnung an bestrahlten UOZ—PuOZ—Brennstéiben

Abb32: Neue, relativ grobe Brennstoffporositidt durch Ausheilung

tangentialer Risse
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¥

2. Bestrahlungsversuche zur Vertriglichkeit
(D, Freund, O. Jacobi, IMF)

Die Arbeiten zur Auslegung und Spezifikation der Versuchsgruppe Mol-16
betreffen im wesentlichen die Stabauslegung und ~konstruktion: Es kommen
zwei Priiflingstypen zum Einsatz, In der Serie Mol-16/I werden drei Kapseln
mit je zwei Priiflingen von 170 mm sowie zwei Kapseln mit je 4 Priiflingen
von 80 mm Linge bestrahlt, Anhand dieser Details werden nach Vorliegen

der Kapselauslegung die Auslegungsrechnungen weitergefiihrt.

1122.2 Integrale Parametertests

1122.22 Bestrahlung im FR Z-Helium-LooPG

. Herstellung und Priifung der Helium-Loop-Versuchsgruppe 5
(0. Jacobi, D. Freund, IMF)

Wegen der relativ hohen AusschuBSquote beim ElektronenstrahlschweiBen muBte
hier zusitzliches Ersatzmaterial beigestellt werden. Nachdem nun die Hiill-
rohre und unteren Endstopfen vermessen waren, wurden sie zum Lichtbogen-
schweiBen an den Reaktorbetrieb (HZ) weitergegeben, Alle 26 Schweifindhte
waren dicht und wurden von der Fertigungskontrolle als einwandfrei erklirt.
Die einseitig verschweiBiten Rohre wurden danmn mit den zugehdrigen Struktur—

materialien an das Plutonium-Labor weitergegeben,

Die Bestrahlung wurde mit den Einsitzen C (Hiillmaterial Zr 2) und M (Hiill-
material Incoloy 800) fortgesetzt. Fiir die Priiflinge mit 18Z Pu, die unter
einer 0,2 mm starken Cd-Abschirmung bestrahlt werden, wurde aus den bisheri-
gen Bestrahlungsergebnissen eine Cd-freie Schicht von 65Z der Oberfliche

des Gasfiilhrungsrohres ermittelt, welche bei einem mittleren thermischen Flu8

von ca, 7x10l3 n/cmzsec auf eine mittlere Stableistung von 500 W/cm fithrt,

Verdffentlichung:

(1) D. Freund, Th, Dippel, D. Geithoff, P. Weimar
Auslegung, Bestrahlung und Nachuntersuchung der UOZIPuOZ-Brennstab—
Bestrahlungsexperimente der FR2-Kapselversuchsgruppe 4a.
KFK 1523 (April 1973)
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2. Auswertung der FR 2-He1iumrLoop-Versuchsg;uppe 2
(i, Hoffmann, IMF; A, Gerken, PSB)

Mit dem Rechenprogramm BESTAW wurden fiir jeden der 43 im Kurzzeit-Loop

des FR 2 bestrahlten Stibe thermische Analysen fiir eine mittlere und eine
untere Schnittebene durchgefiihrt ( (1), 1-1_7). Es wurden mit jeweils 4 ver-
schiedenen Wirmeiibergangszahlen (h = 0,6 bzw, 1,2 W/cm? °C und eine theoretisch
ermittelte) 4 x 2 verschiedene Temperaturprofile errechnet (mit und ohne
Verdichtung) und diese mit den den Strukturzonenradien zugeordneten Tempe-
raturen verglichen, Es ergaben sich keine guten Ubereinstimmungen zwischen
den out-of-pile bestimmten Temperaturgrenzen und den errechneten Profilen.
Fiir die Diskrepanzen wurden die Ungenauigkeiten der Temperaturgrenzen

(diese erwiesen sich als von der Bestrahlungszeit und der Stableistung ab-
hdngig) und der Wirmeiibergangszahlen (diese hingen ab von der Temperatur,
der Oberflichenrauhigkeit, dem Kontaktdruck und dem Gasgemisch) verantwort-

lich gemacht,

Die Abhingigkeit der Wirmeiibergangszahl vom Kontaktdruck konnte indirekt
und die Abhingigkeit der Temperaturgrenze fiir das Stengelkornwachstum von
der Stableistung direkt nachgewiesen werden. Bei diesem Bestrahlungsexpe?
riment wurde der radiale Spalt so klein gewihlt, daB der Bremmnstoff schon
wihrend des Anfahrens mit der Hiille in Kontakt trat, Dadurch ist die Stab-
leistung als MaB fiir den Kontaktdruck, der mit obengenanntem Rechenprogramm
nicht ermittelt werden konnte, anzusehen. Die thermische Analyse wurde
speziell an zentral geschmolzenen Proben durchgefiihrt, da die Schmelztempe-
ratur die am genauesten bekannte Temperaturgrenze ist, Abb, 34 gibt die
Abhingigkeit der unter diesen Bedingungen ermittelten Wirmeiibergangszahl als
Funktion der Stableistung wieder. Die Wdrmeiibergangszahl 148t sich aus die-

sem Bild bei fehlendem Kontaktdruck zu 0,3 W/cm? °C ermitteln.
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In gleicher Welse wurden die Temperaturgrenzen fiir das Stengelkornwachstum
und das ungerichtete Kormwachstum als Funktion der Stableistung und der Be-
strahlungszeit ermittelt. Das Temperaturprofil wurde nur fiir zentral geschmol-
zene Proben errechnet und an die Schmelztemperatur von 2840°% angepaft. Die
entsprechenden Temperaturen fiir die Stengelkorn- und Kormwachstumszone komn-
ten dann abgelesen werden. Abb.35 zelgt die Abhdngigkeit der Temperaturgren=
ze von der Stableistung und der Bestrahlungszeit.

Fiir die Temperaturgrenzedes ungerichteten Kormwachstums wurde keine Abhzn-
gigkeit von der Stableistung festgestellt.

Die Linge der beim Abkiihlen entstandenen Schmelzkavernen (= zentrale Hohl-
rdume am oberen Stabende) wurde zu 20 mm abgeschdtzt. Bei niedrigen Stab-
leistungen stimmte dle errechnete mit der gemessenen Kavernenlinge recht
gut Uberein; mit zunehmender Stableistung machte sich die Zentralkanalbil-

dung iber die Porenwanderung stdrend bemerkbar.

An 5 ausgesuchten Priiflingsabschnitten, die eine stufenweise Anderung der
Brennstoffstruktur zeigen, wurden radiale Rifi- und Porenvolumenverteilungen
gemessen und mit modelltheoretisch gewonnenen (iiber SATURN-la / 2 / ) ver-
glichen. Erstere wurden auf der Basis eines vielfach gerissenen Brennstoff-
Modells errec¢hnet. Es wurde angenommen, da8 der Brennstoff in beliebig viele
Kelle aufreiBt, wenn die beim Zyklieren auftretenden Thermospannungen Zug-
spannungen sind und die Bruchspannung des Bremnstoffes iliberschreiten,
Eine auf dieser Grundlage berechnete RiSvolumenverteilung zelgt Abb.36 fiir
den Priifling IL3-1 mit Zentralkanal. Bei einer Stableistung von 545 W/cm und
einer Bestrahlungszeit von 24,4h fand noch keine RiBausheilung statt.

Beziiglich der Porenwanderung erhirtete eine kritische Literaturstudie / 3/
die Annahme, daB der Verdempfungs-Kondensations-Mechanismus den Hauptanteil
der Gesamtwanderungsgeschwindigkeit fir Poren > 10 pm bildet. Im Rechenpro-
gramm wurde nur dieser Beltrag beriicksichtigt und vereinfachend als vom
Porenradius unabhingig angesetzt. Die gemessenen Porositdtsverteilungen
(Abb.3¥ zeigt dle des Priiflings L3-1) konnten durch geeignete Wahl der
Wiarmelibergangszahlen zwischen Brennstoff und Hiille rechnerisch angenghert
werden., Die ermittelten Wérmelibergangszahlen deuten, unabhéngig von den
Nachrechnungen mit BESTAW, ebenfalls auf eine Druckabhingigkeit hin.
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Verdffentlichung im Berichtszeitraum;:

) H. Hoffmann, D. Geithoff, A, Gerken
Kurzzeitbestrahlung oxidischer Brennstab-Priiflinge der FR 2-Heliuﬁ-
Loop—Versuchsgruppe 2
KFK~1521 (erscheint demmichst)

Literaturhinweise:

[ 1_/ H. Hoffmann, W, Hellriegel
Radiale Porenverteilung kurzzeitig bestrahlter Brennstab-Priiflinge
"atw" 6 (1972), S. 317-318

/[ 2_7 H. Kampf, H, Elbel, F, Depisch
Das Rechenprogramm SATURN-la fiir Brennstibe
KFK-1575 (1972)

[-3_7 H, Hoffmann
Wanderung der Herstellungsporen
Beitrag in KFK-1400 (1971), S. 161
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1122,23  Bestrahlungen in ER 2-Kapseln® ')

(D. Freund, O. Jacobi, IMF)

- Die Bestrahlung von Priiflingen der Versuchsgruppe 8C ist bei den
Priiflingen 8C-1, =3, =5 und -7 planmdBig abgeschlossen. Sie erreich-
ten Abbrénde zwischen 96 und 105 MWd/kg M. Die Spaltgasdruckmessung,
die nahezu reibungslos funktionierte, ergibt Freisetzungsraten zwischen
60 und 80 %.

Die Bestrahlung der Priiflinge 8C-2, =l, =6, =8, =9 und =10 dauert an.
Wie die bisherigen Untersuchungen zeigen, ist der Stab 8C-1 kurz vor
Erreichen des Abbrandzieles vermutlich infolge Uberhitzung in der Nzhe

eines der Abstandshalter zerstort worden,

- Die Arbeiten zur Versuchsgruppe Mol-8D betrafen im wesentlichen die
Spezifikation, Priifung sowie Abnahme der Hochtemperatur-Thermoelemente,
deren Lieferung sich durch Beanstandungen bei der Abnahme welter ver-
zogerte,

Dagegen konnte eine Apparatur zum Einldten der Thermoelemente fristge-
recht in Betrieb genommen werden. Schon die ersten Versuche mit Dummy=
Thermoelementen zeigten den giinstigen Verlauf des Ldtgutes. In Abb.3%
ist ein Querschliff durch den oberen Endstopfen mit Dummy-~Thermoelement
dargestellt. Man kann oberhalb der Lotnaht deutlich das "Kriechen" des
Lotes erkennen,

« Die Uberlegungen hinsichtlich eines im SNR anzuwendenden Bremnstabes
mit gréBerem Durchmesser filhren zu eilnem neuen Bestrahlungsexperiment
Mol=l7, fiir welches die Grundspezifikation erstellt wurde, Hiernach
sollen 4 Brennstdbe mit 7,5 mm AuBendurchmesser in ER 2-Bestrahlungs-
kapseln des Typs FAFNIR bis ca. max, 100 MWd/kg M bestrahlt werden,

Letzter Bericht (betr. Mol 8A) in KFK 1271/3
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Abb,38 Querschliff durch oberen Endstopfen mit Dummy«~Thermoelement
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1122.24 UO,-Pu0,

Untersuchungsergebnisse an den bestrahlten Brennstiben

—Brennstabbiindel-Bestrahlung Mol-7A. Auswertung der

1)

(W, Dienst, K., Ehrliech, O. GStzmann, H. Hoffmann, H. Kleykamp,

L. Schifer, B. Schulz, H, Zimmermann, IMF)
Im Bestrahlungsversuch Mol-7A wurden sieben UOZ—ZOZ Pqu—Brennstébe
(Brennstofflinge 500 mm) in einem Brennstabbiindel bestrahlt, das von
strbmendem Natrium gekiihlt wurde. Die Bestrahlung erfolgte im epithermi-
schen Neutronenfluss des Versuchsreaktors BR 2 (Mol) bei Stableistungen
zwischen etwa 300 W/cm (am Stabende) und 560 W/cm (im Neutronenfluss-—
maximum) bis zu einem maximalen Abbrand von 45 MWd/kg (U+Pu). Die maxi-
male Brennstoffzentraltemperatur wurde fiir den Bestrahlungsbeginn zu et-—
wa 280000, fiir den weiteren Bestrahlungsverlauf zu etwa 2000°C berech-
net. Die maximale Hiillinnentemperatur (an den heissen Stabenden) lag zwi-

schen 570 und 620°C.

Die erzeugten Spaltgase wurden in drei Stufen als freies Spaltgas, in
grossen Blasen zuriickgehaltenes Spaltgas sowie in kleinen Blasen und im
Kristallgitter zurilickgehaltenes Spaltgas, gemessen. Das geschah durch
Anbohren der Brennstabhiille, durch Mahlen des Brennstoffes sowie durch
chemisches Aufl8sen des Brennstoffes. Die Messungen ergaben eine leich-
te Korrektur einer frither aufgestellten Formel fiir die Spaltgasriick-
haltung in drei Brennstofftemperaturzonen +).

Die Untersuchung der Leervolumenverteilung an Brennstabquerschnitten er-
folgte durch Ermittlung von Spaltbreiten, Rissbreiten und Zentralkanal-
durchmessern sowie durch Vermessung der Porositit mit einem elektroni-
schen Gefligebildanalysator. Die Messergebnisse wurden mit Berechnungen
nach dem Brennstabverhaltens—~Modell-Code SATURN verglichen. Die iiber die
Wanderung von Sinterporen errechnete radiale Porositi#tsverteilung be-
schreibt den wahren Verlauf nur teilweise richtig (Abb.39). Die Abwei-
chung im Bereich der Sdulenkristallzone wurde durch Beriicksichtigung

der Spaltgasporenbildung vermindert. Die gemessene Rissvolumenverteilung
liess sich mit gewissen Einschrdnkungen verifizieren. Die Temperatur-

grenze fiir die Rissausheilung wurde zu etwa 1750°C ermittelt.

) H.Zimmermann, KFK 1727, Januar 1973, Abschnitt 3

1) Letzpr Bericht iiber Mol 7A Nachuntersuchungen in KFK 1272/3, S. 112-24
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Fiir Stableistungen X420 W/cm ist der gemessene Zentralkanaldurchmesser
grdsser als iiber die Sinterporenwanderung berechnet. Es ergab sich je-
doch ein systematischer Zusammenhang zwischen dem Verh#ltnis des Zen-
tralkanalquerschnittes zur "Schmierporositidt" und der lokalen Stab-
leistung (Abb.4Q. Die axiale Leervolumenverteilung nach der Bestrahlung
scheint eine Funktion der Brennstoffzentraltemperatur zu sein. Das deu-
tet auf einen Materialtransport durch Verdampfung-Kondensation im Zen-
tralkanal hin. Eine Verdichtung in der Randzone des Brennstoffes ist

evtl. durch bestrahlungsbedingtes Nachsintern zu erkliren (s.Abb3).

Durch Elektronenstrahl-Mikrosonden-Analyse wurden die Uran-Plutonium—
Entmischung im Brennstoff, die Verteilung und Phasenbildung der Spalt-
produkte sowie die Hiillinnen- und —aussenkorrosion untersucht.Die Uran-
Plutonium~Entmischung im radialen Temperaturgradienten (Abb.4) fiihrt

zu einer Plutonium-Anreicherung am Zentralkanal, die am oberen Ubergang
zum Brutstoff Werte bis zu 287 PuO2 (gegeniiber urspriinglich 207 Pu02)
erreicht, und deren Hdhe vom h8heren O0/M-Verhdltnis im Brutstoff zu-
sitzlich beeinflusst wird. Die radiale Verteilung des im Brennstoff ge-
18sten Spaltprodukts Neodym wurde bestimmt. Weiterhin konnte eine grosse
Zahl von metallischen und oxydischen Spaltproduktausscheidungen aufge-
funden werden, die im Spalt und an der Brennstoffoberfliche teilweise
auch Eisen-Nickel (metallische Phasen) oder Chrom (oxydische Phasen)
enthalten. Aus den Untersuchungen zur radialen Abhingigkeit der im ge-
samten Brennstoff auftretenden Mo-Tc—Ru-Rh-Pd-Ausscheidungen ergibt
sich in Ubereinstimmung mit den B—Y—Autoradiogréphien ein Maximum der
Ausscheidungsdichte im k#lteren Bereich der Stengelkristallzonej; dabei
steigt das Mo/Ru-Verhdltnis in diesen Ausscheidungen zundchst mit zu-
nehmendem Abstand vom Zentralkanal an, wihrend es jenseits des Maxi-
mums wieder sinkt. Telluride und palladiumhaltige Phasen mit fliichti-
gen Spaltprodukten (Sn, Sb, Te) treten vorzugsweise in der Porositidts-—
zone und im Spalt auf. Barium-Molybdate, -Zirkonate und —Cerate werden
gelegentlich im Brennstoff und im Spalt beobachtet, wéhrend Cisium-
Oxide, -Molybdate, —Chromate, -Uranate und -Plutonate nur im kdlteren
Teil des Spaltes gebildet werden. In einem defekten Stab hat das in
den Brennstoff eingedrungene Kiihlmittel eine ringf&rmige Natrium—Uranat-

Zone gebildet, wdhrend das Plutonium in das Zentrum des durch das Na-
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trium bis in den unterst&chiometrischen Bereich reduzierten Brennstoffs
mit einer maximalen Konzentration von 427 PuO2 verlagert wurde. Dadurch
wird die Bildung von besonders stabilen Uran-Plutonium~Platinmetall-

Phasen ermdglicht, die im Zentralkanal und im zentralkanalnahen Bereich

auftreten.

Die mikroskopische Schliffbild- und Mikrosondenuntersuchung der chemi-

schen Reaktion zwischen dem U02-Pu02

1,98 * 0,015) und den Hiillrohren aus drei verschiedenen nichtrostenden

-Brennstoff (urspriingl. O/M =

austenitischen StZhlen ergab, dass die Reaktion bei einer Hiillinnentem—
peratur von etwa 500°C beginnt. Die Hiillangriffstiefe steigt dann mit
der Temperatur stark an und erreicht bei 620°C etwa 100 ym. Eine
Abhdngigkeit von der Zusammensetzung der Hiillmaterialien war nicht er-
kennbar. Meistens fand der stidrkste Angriff am Ubergang Brennstoff/Brut-
stoff statt (an Korngrenzen max.130 pm tief), mdglicherweise durch lokal
verstirkten Sauerstoff-Antransport aus dem Bremmstoff-Zentralkanal. In
den Korngrenzen der Hiille konnten die Spaltprodukte Cs, Mo, Pd und Te
sowie eine Cr-Anreicherung nachgewiesen werden. Gelegentlich wurde an
der Hiillaussenseite eine durch Na-Korrosion gebildete maximal 5 pm dicke

an Cr und Mo angereicherte Reaktionsschicht beobachtet.

Eine Anderung der mechanischen Hiillrohreigenschaften unter Bestrahlung
wurde durch Rohrinnendruck-Zeitstandversuche und Zugversuche an Brenn-—
stababschnitten gepriift. Die Zugversuchsergebnisse zeigten die iibliche
Bestrahlungsverfestigung. Dié Zeitstandversuchsergebnisse legen den
Schluss nahe, dass das Hiillrohr iiber die gesamte Linge geschwicht worden
ist. Eine Abhingigkeit von der schnéllen Neutronendosis (0,5-7-1021n/cm2)
konnte nicht beobachtet werden, wohl aber eine deutliche Abnahme der
Reststandzeit mit steigender Bestrahlungstemperatur. Der am>meisten ge—
schwichte Hiillabschnitt lag am oberen (heissen) Ubergang Brennstoff/Brut-
stoff. Die beobachtete Temperaturabhingigkeit wird mit der Sté&rke des
(inneren und Husseren) Korrosionsangriffes auf die Hille in Zusammenhang
gebracht. Die gemessenen Zeitstandbruchdehnungen erreichten Mindestwerte
von etwa 0,5%. Von den eingesetzten Hiillwerkstoffen behielt der nichtro-
stende Stahl 1.4988 eine hShere Zeitstandfestigkeit als 1.4961 und

AIST 316.
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Ver8ffentlichung:

W.Dienst, K.Ehrlich, 0.GStzmann, H.Hoffmann, H.Kleykamp, L.Schifer,

B.Schulz, H.Zimmermann

UOZ—PUOZ-Brennstabbﬁndel—Bestrahlung Mol-7A. Auswertung der Unter-

suchungsergebnisse an den bestrahlten Brennst#ben

KFK 1736, Juni 1973
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1123 Bestrahlungen im schnellen NeutronenfluB (performance tests)*

Wechselwirkung des Spalt-Césiums mit dem Brutstoff (D. Geithoff, IMF)

Dle axlale Wanderung des Spalt-Cdsiums zu den Brennstoffsiulen-Enden ist
bel Bestrahlungsexperimenten zur Entwicklung von Schnellbriiter-Brennstdben
schon haufig beobachtet worden.

Innerhalb der Arbeiten der PSB-Bremnstab-Entwicklung wurden bel den Experi-
menten Mol=7A und DFR-350 diese Wanderungen mit Hilfe der y-Spektrometrie
eingehender untersucht [ 1, 2]. Dabei konnten Cdsium-Ansammlungen am Kihl=
mittel-Eintrittsende (kalt) als auch am Kihlmittel-Austrittsende(heiB) der
Brennstoffstule festgestellt werden. Wegen der hoheren Reaktionsgeschwindig-
keiten sind besonders die Ansammlungen am heifien Ende fiir das Stabverhalten
kritisch.

In Jjingster Zeilt ist darauf hingewlesen worden, da8 das Cisium nicht nur
zur verstidrkten Innenkorrosion filhrt, sondern auch mit dem Brutstoff unter
Bildung von Cdsium-Uranat reagieren kann [ 3_7. Die dabei sich ergebende
VolumenvergrdBerung fithrt dann zu einer zus#tzlichen Belastung der Hiille,

Beil der zerstdrenden Nachuntersuchung der Bremnstdbe aus dem Experiment
DFR=-350 (Maximalabbrand 5,65 %) wurde den Wirkungen des Cisiums besonders
nachgegangen. Hierbel wurde zunidchst gefunden, daf8 sich das Alkall-Element
bevorzugt im Umfangsspalt zwlschen der ersten Brutstofftablette und dem
Hiillrohr ansammelt und dort als feste Masse den Spalt ausfiillt (s. Abb. 42 ).
Dariiber hinaus dringt das Cdsium offenbar auch in die Brutstofftablette ein
und filhrt hier zu einer Verdnderung der Oxid-Matrix, die sich in der Keramo-
grafie als schwarzer Schatten darstellt. In Abb. #3sind die unteren Siulen-
enden zweler Bremnstibe dargestellt, Die Jewells unterste Tablette auf den
Bildern, im Experiment als Isollertablette gegen den Endstopfen gedacht,
steht hier fir den Anfang der Brutstoffsidule. Sie besteht wle dleser aus
UO,. Beim Stab G2 wurde eine starke Ansammlung von Spalt-Cidsium festge=-
stellt, die beim Stab G36 fehlt. Dementsprechend ist die veridnderte Struk-
tur der UO,~Tablette nur beim Stab,‘ G2 zu finden, Die belden Beispiele

2
stehen hier stellvertretend fiir eine Gruppe mehrerer auf das gleiche Phinomen
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hin untersuchten Stdbe, bel denen der Cs-Effekt ebenso sichtbar war,
Eine wesentliche Schwellung der Brutstofftablette durch die Eimwirkung
des Cidsiums konnte in den keramografischen Aufnahmen bisher noch nicht
beobachtet werden, zumal die Tabletten von Rissen durchzogen sind und
damit eine Vermessung der AuBSendimensionen urmdglich machen, Die AuBen=-
vermessungen der Stidbe zeigen Jjedoch, daB gerade In diesem Bereich elne
deutliche Durchmesser-Vergroferung stattgefunden hat, die nicht dwrch
Hiillrohrsclhwellen zu erkliren ist, Es bleibt abzuwarten, ob bel htheren
Abbrinden bzw, lidngeren Stiben die CdSium-Wechselwirkung mit dem U02
eine echte Belastung des Stabes bilden wird.

L 17 D. Geithoff
Die Bestrahlungsnachuntersuchung von SNR-Prototyp-Brennstiben
aus einem Sleben=Stab-Blindel
Reaktortagung 1971, Tagungsbericht S, 586 - 589

27 E. Smailos, D. Geithoff
Die axiale Vertellung einiger Spaltnuklide in Bremnstdben des
Bestrahlxmgsexperimentes DFR-~350
KFK-Bericht 1648 (Okt. 1972)

[37 J.D.B, Lambert
Reactor Developmert Program Progress Report
Cs-UO» Reactlon in NUMEC Fuel Elements
Bericht ANL-RDP-15 (April 1973), S. 6.12 = 6,13
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Quantitative Keramografie am Bestrahlungsexperiment DFR-304

(H. Hoffmann, IMF; W. Hellriegel, RB/HZ)

Die quantitative Keramografie am Bestrahlungsexperiment DFR-304 bestand

aus zwel voneinander unabhingigen Untersuchungen: Einmal wurde eine lLeer-

volumenanalyse an zwel Bestrahlungsproben des Stabes 19b-Trefoil-G2 durch-

gefihrt,und zum anderen wurde eine neue Priparationsmethode speziell fiir

hochabgebrannte Proben getestet.

a)

o)

Hochabgebrannte Bestrahlungsproben enthalten Spaltprodukte, die mit
wasserhaltigen Poliermitteln reagieren bzw. sich ganz in Wasser auf-
10sen konnen. Aus dem Brennstoff herausgeldste Spaltproduktausschei-
dungen t@uschen Poren vor und verfélschen somit die Leervolumenanalyse.
Reaktionsprodukte zwischen Brennstoff und Hiille ktnnen ebenfalls auf-
geldst werden und t8uschen dann einen radialen Spalt nach der Bestrah-
lung vor. Flir die quantitative Keramografie hochabgebrannter Bremnstof-
fe wird dadurch eine wasserfreie Poliermethode notwendig.

Es wurde eine Leervolumenanalysedurchgefilhrt an Schliffen, die iiber
das wasserfreie und zum anderen iber das bekannte wédssrige Prépara-
tionsverfahren herstellt wurden:

1.) Polieren mit rotierender Scheibe und Diamantpulver + Dekalin

2.) Vibrationspolieren mit A1203 + CI'O3 + H0

Es zeigte sich, daB flir vergleichbare Polierzeiten (45 min) beide Metho-
den vergleichbare Porositdtsprofile lieferten. Methode 1.) liefert aber
grofie Reliefbildung auf den Probenoberflidchen und ist deshalb flir eine
qualitative Keramografie nicht geeignet. Als all-round-Methode ist das
wasserfrele Polieren mit rotierender Scheibe nicht geeignet.

Die Leervolumenbilanz, durchgefiihrt an den Stababscimitten 19b-Trefoil-
G2-9 und 19b-Trefoil-G2-15, deutet auf vernachlissigbare axiale Material-
transporte., Dadurch ist ein Vergleich der geméssenen Leervolumenvertei-
lungen mit errechneten (SATURN-la /1 /) sinnvoll, da die errechneten nur
durch radiale Verlagerungen zustande kommen.,
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Abb.4% zeigt den Querschliff des Abschnittes G2-9 mit eingeblende-
tem Porositédtsprofil., Man erkennt in der AuBenzone konzentrische
Porositdtsanhdufungen und teilweise verschwundene keilfdrmige Risse.
Erstere werden durch Ausheilen tangentialer Risse gedeutet, wobei

als RiBausheilmechanismus Diffusion von Leerstellen angenommen wird.
Im Gegensatz zu &lteren amerikanischen Arbeiten wird dieser Mechanis-
mus auch fiir den Abbau der kellftrmigen AuBSenrisse angenommen.
Christensen / 2 / z.B. nimmt als Ursache fiir das Verschwinden der
AuBenrisse Schwellen des Bremnstoffes an. Bel Zutreffen dieser Annah-
me miiBte 2.,B. die Spaltgasschwellung der heifien Bremnstoffzone ein
SchlieBen dieser Risse schon nach ca. 1 % Abbrand verursachen, bzw.
die Schwellung des gesamten Bremnstoffes infolge Einlagerung konden-
sierter Spaltprodukte schon nach 3 - 4 % Abbrand bemerkt werden und
beli 6 = 7 % Abbrand zu einem totalen SchlieBSen dieser Risse gefilhrt
haben. Dies trifft nicht zu; es wird vielmehr angenommen, daf das
SchlieBen der radialen Risse ebenfalls an das Aufireten und Aushei-
len tangentialer Risse gebunden ist.

Die Abb.45 und 46 zeigen den Verglelch zwischen den errechneten und ge~
messenen RiB- und Porenvolumenverteilungen des gleichen Abschmittes.
Abb.45 zeigt gute Ubereinstimmung beziiglich der RiSvolumenverteilung.
Bel der Berechnung der Porenvolumenverteilung wurde Porernwanderumng nach
dem Verdampfungs-Kondensations-Modell, lokale Porosltédtszunahme in der
Stengelkornzone infolge Spaltgasschwellung und Hiillaufweltung infolge
Hilllmaterial-Schwellung angenommen, Diskrepanzen zur gemessenen Vertel-
lung in der AuBenzone lassen sich durch HeiBpreSeffekte (bzw. strah-
lungsinduziertes Nachsintern) und RiB-Ausheil-Ph&nomene deuten.

Unter der Annahme, daB sich das gesamte RifBvolumen in meBbares Poren-
volumen (@ > 1 um) umgewandelt hat, 1d8t sich die heiBSe RiSbreite vor
der Umwandlung abschdtzen. Es wurden Werte zwischen 1 und 12 pm abge-
schidtzt, wobei die mittlere RiBbreite bel ca., 5 pm liegt.

Literatur

/[ 1/ H. Kémpf, H. Elbel, F. Depisch
Das Rechenprogramm SATURN-la fir Bremnstdbe
KFK 1575 (Sept. 1972)
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Structure Evolution in an Oxide Fuel Pin, WHAN-SA-T9 (1970)
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Abb, &% {ibersichtsaufnahme des Priiflingsabschnittes 19b-Trefoil-G2-9
mit eingeblendetem Porositdtsprofil (P0 = 10,8 °/o)
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1124 Bremnstidbe mit karbidischem bzw. nitridischem Brennstoff

1124.1 Verfahrens— und Ger’cit:eent:wic:klungG

Aufbau einer elektronischen Thermowaage zum Betrieb unter Plutoniumbedingungen y

(W. ILaub, D, Vollath, IMF)
Seitens des PSB wurde der Aufbau elner Thermowaage fiir den Betrieb unter

Plutoniumbedingungen angeregt, um damit dle Vorgédnge bei der karbother-

mischen Reduktion zur Herstellung von (U,Pu)C studieren zu kdnnen.

Es wurde eine automatische Sartorius ~Thermowaage angeschafft, deren
grofter MeBbereich 1 g und deren kleinster MeB8bereich 0,1 mg betrégt.

Zu dieser Waage wurde ein Hochvakuumofen entwickelt, der fiir Temperaturen
bis 1700 % verwendbar ist. Die Abb.lf? zeigt eine Fotografie dieser Anlage
im fertigmontierten Zustand., Die ersten Betriebserfahrungen mit diesem
Hochtemperaturwigesystem sind ausgezelchnet. In der derzeitigen Anordnung,
bel laufender Rotationspumpe, hat dlese Waage eine Genauigkeit von + 4 pe.
Dieser Wigefehler wird durch die mechanischen Schwingungen des Wigesystems,
welche durch die Rotationspumpe verursacht werden, hervorgerufen. Die
Abb.48 zeligt ein typisches Beisplel des Gewichts-Temperatur-Verlaufes der
karbothermischen Reduktlion von U02+C zu UC. Man sieht deutlich, daB die
Reaktion in mindestens zwel Stufen ablduft. In Abb.4¥8 ist auch der Druck
im System eingezeichnet. Man sieht, daB selbst bei der Freisetzung von
etwa 50 mg CO der Druck nicht hoher ansteigt als etwa 5010"5 Torr. Dies
bedingt nur sehr kleine Korrekturen der Gewichtskurven, da die Korrek-
turbetridge infolge thermomolekularer Kraftwirkungen (Knudsen-Effekt) in
diesem Druckbereich nur sehr klein sind,

Abb, ¥7 Elektronische Hochtemperaturthermowaage fiir Temperaturen bis
1700°C mit Vakuumsystem vor dem Boxeinbau

1) Erster Bericht
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1124.2 Laborexperimente zur BrennstabauslegungG

1124,22 Gleichgewichte in keramischen Kernbrennstoffen

Regktionsverhalten der Spaltprodukte in unter- und

iberst8chiometrischem Urancarbid bei simuliertem

hohem Abbrand (H.Holleck, E.Smailos, IMF)

Die Untersuchungen {iber das Reaktionsverhalten der Spaltprodukte Zr, Mo, Ru,
Rh, Pd, Y, La, Ce, Pr, N3, Sm und Sr in unter- und {iberstSchiometrischem

Urancarbid bei simuliertem hohem Abbrand (1o, 20, 30 At.-%) wurden mit einer
quantitativen mikroanalytischen Bestimmung der Elemente in den auftretenden

Phasen abgeschlossen.

Unterst8chiometrisches Urancarbid (UC1_xl

Von den mit Hilfe der rdntgenographischen, metallographischen und mikroana-
lytischen Untersuchungen identifizierten Phasen (U,Zr)C, UMoCQ, U2RuC2 und
(U,Le,,Ce,Pr,Nd)x . (Ru,Rh,Pd)yQsz wurden elementspezifische Y-,Zr- Mo-,
Ru-,Rh- ,Pd- ,La- ,Ce- ,Pr- ,Nd- und C-Profile geschrieben (Abb.4#3); Wie diese

Abbildung zeigt, sind in UC xauBer Zr geringe Mengen an Mo und Seltene

Erden geldst. Die berechnet;n Gitterparameter der Mischphasen (U,Zr,Mo,lLa,
Ce,Pr,Nd)C bei 10, 20 und 30 At.-% Abbrand unter Zugrundelegung der mit der
Mikrosonde bestimmten Konzentrationen fiir Mo (0,5 Gew.-%) und Seltene Erden
(1,3 Gew.-%) stehen in guter ibereinstimmung mit den gemessenen Gitter-
parametern (Tab. 11). Ferner zeigt Abb.4#3J, daB die Seltene Erden und Platin-
metall enthaltende Phase geringe Mengen an Uran und Kohlenstoff geldst ent-
h3lt, und daB Rhodium in sehr geringen Mengen in der Phase U2(Ru,Rh)C2 geldst

ist.

iiberst3chiometrisches Urancarbid (UC

.
Die quantitative Untersuchung (Punktanalyse) der Mischphase (U,Zr)C ergab
ghnliche Konzentrationen an Mo und SeltenenErden in L3sung wie das unter-

stébhiométrische Carbid.

Von der Seltene Erden und Kohlenstoff enthaltenden Phase wurden element-

spezifische Nd- und C-Profile geschrieben. Der Vergleich mit den Nd- und
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C-Standards ergab etwa 83 Gew.-% Nd und 17 Gew.-% C. Daraus ergibt
ein Atomverh8ltnis C/Nd von etwa T1:29. Diese Werte fiir C und N4

stimmen mit der Zusammensetzung NAC_, ziemlich gut {iberein. Demnach

2
sollten die Seltenen Erden in {iberst8chiometrischem Urancarbid (UC1+x)

als Dicarbide in Ausscheidungen auftreten.

Zusammenfassende Aussagen iiber das Verhalten der Spaltprodukte in
einem plutoniumenthaltenden Carbidbrennstoff werden demnichst als

KFK-Bericht erscheinen,

Tab. 11: Berechnete und gemessene Gitterparameter von UC bei Lsung
von Zr als ZrC1_x und teilweise Ldsung von Mo und Seltene
Erden als a—MoC1_x bzw. S.E.C
S.E. = Seltene Erden

1-x

Gitterparameter von UC

a (X)

berechnet gemessen

10 At.% 20 At.% | 30 At.% 10 At.% 20 At.% 30 At.%
Abbrand Abbrand Abbrand

4,951 L ,9ks h 9ko k,953 k,9L3 4,936
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Abb. B9 Elementspezifische Konzentrationsprofile der in UCl—x auftretenden Phasen
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1124.3 Bestrahlungsexperimente (Karbid-Brennstoff)G

1. Abbrandbestrahlungen im DFR

Bestrahlungsexperiment DFR-330
(0. Jacobi, D, Freund, IMF; G, Mihling, PSB)

Die Arbeiten bei der Herstellung der Stibe fiir das Bestrahlungsexperiment
DFR-330/2/He~0,5 wurden mit einer Abnahme von 14 Stiick Brennstidben bei

der Firma ALKEM in Hanau abgeschlossen. Abgesehen von Anlauffarben an den
SchweiBnihten wurden die Spezifikationen im wesentlichen eingehalten. Die
visuelle Inspektion des Stabes U-3 lieB eine ca. 85 um tiefe Fehlstelle er-
kennen, so daB dieser Stab sowie die Stibe V-4 und U-9 wegen fehlender XeRd-
Monitore zu Reservestiben erklirt wurden. Die Stibe sind im Juli 1973

nach Dounreay transportiert worden und sollen unmittelbar nach der Assem~

blierung bestrahlt werden.

2, Hochdruckkapsel zur Bestrahlung von Bremnnstoff-Schwellproben
(H, Hifner, I, Kimmer, IMF)

In der Vergangenheit sind im IMF fiir den FR2 u.a, Bestrahlungskapseln ent-
wickelt worden, die es erlauben, Kriech~ bzw, Schwellbetriige an Kernbrenn-
stoffen unter verschiedenen Betriebsbedingungen, aber durchweg axialer Be-
lastung, zu messen, Mit diesen Kapseln wurden z,T. recht beachtliche Erfolge
erzielt, Schwierigkeiten treten aber auf, wenn man die fiir den einachsigen
Spannungszustand gemessenen Werte fiir allseitige Belastung umrechnen will,

vor allem wegen der schwer erfaSbaren Reibungskrifte zwischen Brenmnstoff

und Hiille. Es besteht deshalb nach wie vor der Wunsch, das Brennstoffschwellen
unter realistischeren Belastungen, also allseitigen Druckbelastungen, zu

ermitteln,

Einleitende Untersuchungen zu einer entsprechenden Kapsel wurden im Friihjahr
1972 angestellt, Sie fiihrten zu einer Hochdruckkapsel (interne Bezeich-
nung Typ 10), in der die Probenbelastung allseitig durch einen #uBeren Gas-

druck (max. 500 bar!) aufgebraucht wird, In dieser Kapsel sollen an kleinen
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Tablettenstapeln (ca. 6 mm ¢) Brennstoffoberflidchentemperaturen zwischen
1000 und 1500 °C und Probenbelastungen bis 5 kp/mm2 eingestellt werden
kdnnen, Die Probentemperatur ist durch eine geeignete MeBSeinrichtung zu
messen und kontinuierlich zu registrieren. Die durch Gasdruckeinfiillung ein-
gestellte Probenbelastung soll wihrend des Betriebs durch geeignete Druck-
mefgeber liberwacht werden. Der Schwellbetrag des Brennstoffs wird bei der
Nachuntersuchung in den HeiBen Zellen durch Dichtebestimmung an den ein-

zelnen Pellets ermittelt.

Ende 1972 sind eine Durchfiihrbarkeitsstudie mit einem Entwurf erstellt und
gemeinsam mit RBT/M~V eine Reihe von Vorversuchen durchgefiihrt worden. Die
Detailkonstruktion und der Bau einer Prototypkapsel ist in Angriff genommen
worden. Bei RBT/M-V werden z.,Zt. an einer Attrappe Montage~ und Priiftechniken

erprobt.

Mit der Bestrahlung des ersten Kapselversuchseinsatzes wird im Friihjahr 1974
gerechnet. Es ist an die Bestrahlung von j&hrlich ca, 3 KVE gedacht. Die
Betriebsiiberwachung kann mit vorhandenen out-of-pile MeBeinrichtungen durch-

gefilhrt werden.

Beschreibung des Versuchseinsatzes (siehe Abb, 50)

Zwei Probeneinsitze liegen iibereinander knapp unter Coremitte im Bereich

des axialen NeutronenfluBmaximums und sind iiber jeweils 8 Distangnocken im
duBeren Kapselrohr zentriert. Durch vier Bohrungen im Boden der Probenkapsel
sind Tauchrohre aus Wolfram oder Molybdin - je nach Brennstoff (Vertriglich-
keitsproblem!) - lose hindurchgefiihrt, die zur Aufnahme von Thermoelementen
dienen. Auf dem zentralen Thermoelementschutzrohr zur Messung der Brennstoff-
Zentraltemperatur ist der Probenstapel - 5 Brennstoffringe und 6 Ringe aus

W oder Mo - aufgefddelt, Durch diese abwechselnde Stapelung von Brennstoff-
ringen und gut wirmeleitenden Metallringen soll eine gleichmiBige Tempe-
raturverteilung des Probenstapels erreicht und ein Zerbrdkeln der Brennstoff-
tabletten vermieden werden, Die im Probenstapel erzeugte Wdrmemenge wird
hauptsichlich durch Wirmeleitung und Abstrahlung an das Mo-Zwischenrohr und
von dort {iber das innere Kapselrohr an das #uBere Kapselrohr abgegeben. Die
Probentemperatur wird durch Veridndern des Durchmessers der Zwischenringe

(6 bis 9 mm) bzw, der verschiedenen Gasspaltbreiten eingestellt. Da die
Wirme auf mSglichst definierter Linge radial nach auBen abgegeben werden
soll, werden die axialen Anteile durch keramische Isolierkdrper kleinge-

halten.
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Die vorgesehenen Hochtemperatur-Thermoelemente haben nur eine geringe

Linge von ca. 5 ¢m und tragen eine Edelstahlhiilse, die sog. Kupplungshiilse,
die die Ubergangsstelle auf eine edelstahlummantelte Ausgleichsleitung
umgibt, Diese Edelstahlhiilsen sind ihrerseits mit der sog. Druckhiilse

dicht verldtet, die nach Verschweissung eine Einheit mit der Probenkapsel
darstellt, Mit dem oberen Endstopfen der Probenkapsel sind zwei Druckkapilla-
ren dicht verschweiBt, Eine davon dient als Evakuierungsleitung, und die
andere fiihrt zu einem Dreiwegstiick, von dem aus zwei Anschliisse zum Druck-
geber bzw, zum Einfiillstutzen mit einem Riickschlagventil fiihren. Uber diesen
Einfiillstutzen wird bei der Montage je nach der gewiinschten Probenbelastung
ein Gasdruck von max, 500 bar aufgebracht. In der AnschluSbohrung des oberen
Endstopfens ist ein Sintermetallfilter eingebracht, mit dem wihrend der
Montage Brennstoffstaub zuriickgehalten werden soll. Eine kleine Druckfeder,
die im oberen Endstopfen gefiihrt ist, dient zur Niederhalterung des Proben-

stapels und der Isolierkdrper,

In drei achsenparallelen Bohrungen des kurzen Mo—Zwischenrohres sind die
Thermoelemente mit ihren Schutzrohren zur Messung der Umgebungstemperatur

des Probenstapels untergebracht.
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113 MATERIALUNTERSUCHUNG UND —-ENTWICKLUNG

1131 Materialuntersuchungen an technischen Legierungen

1131,1 Hiillmaterial

1131,11 Mechanische und physikalische Eigenschaften technischer Legigrungen*'

1. Mechanische Eigenschaften
(d, B8hm, L, Schifer, M, Schirra, IMF)

Fiir das Bestrahlungsprogramm Mol 3 B/3 (Kapselbestrahlung zur Hochtemperatur—
versprddung) wurden unbestrahlte Blechproben von drei Ti-stabilisierten
Stdhlen als Vergleichsversuche bei 650 °C und 700 °C untersucht:

i
H
I

RGT 21 (Réchling) X12CrNIWTi 1613 W-Nr. 1.4962
12R72HV (Sandvik) X1ONiCrMoTiB 1515 W-Nr. 1.4970
Vaccutherm (Slidwestfalen) = X12CrNiWTi 16 13 W-Nr. 1.4962

Von jedem Stahl lagen Proben folgender Vorbehandlung vor:

a) 1150 °c/30" + 10% k.v. + 800 °C/23 h
und flir 12R72HV zus&tzlich noch Proben der Vorbehandlung
b) 1150 °C/30' + 10 % k.v. + 850 °C/2 h

Die Ergebnisse der bei 650 °c durchgefiihrten Versuche sind als Beitrag im
Bericht KFK-1272/4 mitgeteilt worden, Der vorliegende Beitrag umfaBt die
Resultate der Versuche bei 700 °c, Fiir den Stahl 12R72HV konnte vegen
Probenmangel der Zustand a) nicht untersucht werden, Entsprechend den
Bestrahlungsbedingungen waren die Proben zuvor 5334 Std. bei 620 °c gegliiht
worden, In Abb, la ist fiir jede Legierung und Zustand die ermittelte Zeit-
standfestigkeitskurve eingezeichnet, und in Abb, 1b ist die sekundire Kriech-
geschwindigkeit € in Abhingigkeit von der jeweiligen Spannung aufgetragen.
Die daraus resultierenden n—- und k-Werte nach Norton sind im Diagramm an-
gegeben. Wie schon frilhere Untersuchungen ergaben, zeigt der Stahl 12R72HV
durch die mechanisch-thermische Vorbehandlung eine sehr starke Spannungs-—
abhingigkeit der Werte fiir Standzeit und sekundire Kriechgeschwindigkeit
auch bei einer Priiftemperatur von 700 °C. Im Vergleich zu den bei 650 °c

gefundenen Werten verindert sich bei RGT 21 und Vaccutherm der Spannungs-—
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exponent n wenig bzw, nicht, und die k-Werte vergrdfern sich um zwei Zehner—
potenzen. Bei 12R72HV dndern sich beide Werte etwas stirker.

Die Zeitstand-Bruchdehnung nimmt auch bei 700 °C mit zunehmender Stand-

3

zeit bei allen drei Stdhlen ab, Fiir t_ > 10~ Std, liegen die Werte bei

3-5% fiir 12R72HV und Vaccutherm und bii 6-7Z fiir RGT 21,

Die metallografischen Untersuchungen zeigen beziiglich des Bruchverhaltens
folgendes: Der Stahl RGT 21 bricht bei kurzen Standzeiten transkistallin

mit einzelnen interkristallinen Anrissen und zu lingeren Standzeiten

(= >500 Std.) interkristallin, Die Legierung 12R72HV zeigt ein transkri-

stallines Bruchverhalten mit einzelnen interkristallinen Anrissen bei den
Langzeitproben. Die Proben von Vaccutherm brachen alle eindeutig inter-

kristallin,

Anhand der durchgefiihrten Zeitstandversuche unter ansteigender Last mit dem
Werkstoff 1.4981 bei 700 °C wurden 3 Rechenmethoden gepriift, die es ermdg-
lichen sollen, die gemessenen Kriechkurven mathematisch zu beschreiben. Als
Ansatz wird die Abhidngigkeit der Kriechgeschwindigkeit von der Spannung und
der Spannungsanstiegsgeschwindigkeit bzw, von der Spannung und der Dehnung

durch ein zweigliedriges Polynom ausgedriickt,

a, 1. B a, * P2 o o0 baw.

£ = a, * S R I a, * 2 . P

€

]

Nach Einfiihrung der Spannungsinderung mit ¢ = g+ t und Integration erhilt

man die Gleichungen fiir die Kriechkurven:

eby+B . 1 B+1 bp+D _ 1 D+l
() e=a; 0 175 . 5T T ta, 0 5T + bzw.
= 1 1
-8 1 B+l Tb o y.. .eD__1 D+t T-b
(2) ¢ = [(I-b])- a; * 0 B t | T (1 b2) 3,0 *577 t 2

Die Werte ay, 8y, b], bz, B und D sind Konstanten mit unterschiedlichen Werten
in den beiden Gleichungen, Ebenso ist es m8glich, die time-fraction-Regel auf
Dehngrenzlinien zu beziehen und aus den errechneten ei-ti-Paaren Kriechkurven

fiir ansteigende Last zu zeichmen.



Die Abb, 2 zeigt die gemessenen Kriechkurven als durchgezogene Linien und
die nach (1) und (2) berechneten Kriechkurven als gestrichelte bzw. strich-

punktierte Linien. Nach (3) wurden die eingezeichneten Stichproben errechmet.
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2, Physikalische Eigenschaften
(W, Schneider, E. Schnitzer, IMF)

Die Riickstandsanalyse des Sandvik-Stahls 12R72HV zeigt an, daB das kompli-
zierte Auslagerungsverhalten dieses Stahls durch eine Vielzahl von Aus-
scheidungen verursacht wird., Die Hauptmenge der Ausscheidungen sind AB~Ver-
bindungen des NaCl-Typs, Bis zu vier verschiedene Phasen dieses Typs mit
Gitterkonstanten zwischen 4,26 und 4,34 R konnten bei einigen Zustinden
gefunden verden. Der Analyse nach handelt es sich hauptsidchlich um TiC, TiN,
Molybddnkarbide bzw, —~boride, Daneben werden noch Spinelle, M2306- und
M,_B-Verbindungen gefunden.Auffillig ist auch ein relativ hoher Zirkongehalt

2
in den Ausscheidungen.

3. Rohrpriifung und Brennstabpriifung
(0. Jacobi, R, Scherwinsky, IMF)

Neben zahlreichen Routineuntersuchungen, u.a. auch an Heizstdben und
Druckpatronen fiir Na-Versuche, wurden die MeBergebnisse der Rohrpriifung
an den Hiillrohren fiir das Experiment DFR?330/3/Na-O,3£)zusammengestellt
und auf entsprechende neu konzipierte Stabbegleitkarten {ibertragen, Durch
eine sorgfdltige Auswahl der Hillrohre konnten so fiir das Experiment
Hiillrohre mit ausgezeichneten Daten (s, Tab, 1) zur Verfiigung gestellt

werden,

1131.,12 Bestrahlungsversuche

l. Mechanische Eigenschaften nach Bestrahlung
(4, B6hm, K.,D, CloB, L, Schifer, C, Wassilew, IMF)

Fiir Betriebstemperaturen >600°C erfolgte bisher die Auslegung der Brenn-
elementhiillrohre bei stationirem Reaktorbetrieb so, da8 wihrend der Einsatz-
zeit der Bremnelemente eine Kriechverformung von 0,27 aufgrund des Spaltgas-—
innendruckes nicht iiberschritten wird. Fiir einen 18sungsgegliihten Werkstoff
ist diese geringe zulissige Kriechverformung HuBerst konservativ, da fiir der-
artige Materialzustinde teilweise Kriechverformungen nach Bestrahlung von

>1Z gemessen worden sind., Kaltverformte und 13sungsgegliihte Werkstoffe konnten
daher nur aufgrund ihrer Kriechfestigkeit (z.B. 0,2% Zeitdehngrenzen) mit-
einander verglichen werden, wodurch die 18sungsgegliihten Materialien von

vornherein den kaltverformten unterlegen waren.

1)Bestrahlung karbidischer Brennst#be mit Na-Bindung



Tabelle | Hiullrohre 9,5¢ x 0,35; Werkstoff-Nr., 1.4988
Bestrahlungsexperiment DFR=33%0/3/Na~0,35

GEK~ DFR- AuBendurchmesser Innendurchmesser Wanddicke Zer:stb‘rungsfreie
Soll 9,500 + 0,03 Soll 8,800 + 0,03 Soll 0,350 + 0,03 | Priifung
Rohr-Nr. | Stab-Nr,| max, min, max. min, 83 EC
L 480/2 X1 9,500 9,496 8,800 8,7R 0,357 0,331 0.B. 0.B.
L 482/1 X2 9,502 9,498 8,804 8,794 0,355 0,338 0.B. 0.B.
L 482/3 X3 9,504 9,500 8,802 8,794 0,351 0,343 0.B. 0.B.
L3 | x4 9,502 9,498 8,800 8,796 0,355 0,333 0.B. 0.B.
L 488/2 X5 9,502 9,500 8,806 8,796 0,355 0,333 0.B. 0.B.
L 484/2 X6 9,502 9,500 8,802 8,794 0,353 0,335 0.B, 0.B.
US £ Ultraschall

EC 2 Wirbelstrom

Alle Langenangaben in mm
MeBgenauigkeitens AuBen- und Innendurchmesser + 0,002

Wanddicke + 0,005

9-¢ch
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Als KenngrdBe, die sowohl die Bruchdehnung als auch die Kriechfestigkeit
berilicksichtigt, wird daher zur Beurteilung des Werkstoffverhaltens vorge-

schlagen:
%,5 §/t

Hierbei ist § die Bruchdehnung und t die Zeit, Bei einem duktilen Werkstoff
mdge z.B., die Bruchdehnung nach Neutronenbestrahlung bei 10,000 h um 1,22
liegen. Bei einem Sicherheitsfaktor gegen Bruch von 2,0 kdnnte man diesen
Werkstoff also bis 0,6% Kriechverformung bei 10,000 h betreiben. Die Kenn-
grofe gibe dann die Spannung an, bei der nach 10,000 h diese Kriechverfor-
mung erreicht wire. Ein spr8der Werkstoff hingegen habe eine Bruchdehnung
von 0,22, Unter Zugrundelegung des gleichen Sicherheitsfaktors kénnte man
diesen Werkstoff bis 0,17 Kriechverformung nach 10,000 h einsetzen. Die
KenngrdBe gibe dann die Spannung an, bei der nach 10.000 h eine Kriech-

dehnung von 0,1 erreicht wire.

Die hier vorgeschlagene Kenngr8fSe hat keinerlei physikalische Bedeutung,
noch kann sie fiir Auslegungsrechnungen direkt verwendet werden. Auch iiber
die GrdBe des darin enthaltenen Sicherheitsfaktors lieSe sich diskutieren.
Die KenngrtBe ist auch nur dann zu verwenden, wenn Kriechverformungen
gegeniiber plastischen Verformungen durch Uberschreiten der Streckgrenze

dominieren.

In Abb, 3 ist diese KenngrdBe fiir den Stahl 1,4970 bei verschiedenen Vor-
behandlungszustinden und verschiedenen Priiftemperaturen graphisch darge-
stellt, Die Ergebnisse stammen aus den Bestrahlungsprojekten Mol 3 B/2 und

3 B/3. Bei der Festlegung der maximal zul&ssigen Kriechverformung wurde
dabei davon ausgegangen, daB bei sehr duktilen Werkstoffen aufgrund der
Kiihlkanalverengung eine Kriechverformumg von 1% nicht iliberschritten werden
darf, d.h. fiir Bruchdehnungen »2Z wurde die 1%Z-Zeitdehngrenze zugrundegelegt.
Das eindeutig beste Verhalten sowohl bei 650 °C als auch bei 700 °c zeigt
nach dieser Zusammenstellung der Zustand 18sungsgegliiht + ausgelagert + 152

kaltverformt,
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Abb, 3: Kenngridfe %.5 &/t fiir den Werkstoff Nr., 1,4970 in verschiedenen
b}
Vorbehandlungszustinden nach Bestrahlumg im BR 2 (Projekte
Mol 3 B/2 und 3 B/3)

Die experimentellen Arbeiten zum Zeitstand- und Kriechverhalten bestrahlter
Proben des Stahls 1.4970 in vier verschiedenen Werkstoffzustinden bei 700 °c
wurden abgeschlossen., Die Untersuchungen umfassen das Bestrahlungsprojekt

Mol 3 B/2 (4t ~ 1,03 x 1022 n/cmz, E >0,1 MeV; 6,5 x lOzl nth/cmz,

640 © + 15 ° - 38 °C).

‘r .
bestr =

Die Versuchsergebnisse der bei 700 OC durchgefiihrten Zeitstand- und Kriech-
untersuchungen zeigen, da8 die Bestrahlung zu negativen bis leicht positi-
ven Zeitstandfestigkeitsdnderungen filhren kann, was aus Abb, 4 deutlich
erkennbar ist. Beziiglich des Kriechverhaltens bei 700 °C nach Bestrahlung
138t sich zusammenfassend sagen, daR die Neutronenbestrahlung unter den
angegebenen Bestrahlungsbedingungen direkt oder indirekt ebenfalls zu posi-
tiven bzw. negativen Anderungen der Kriechgeschwindigkeit fiihren kann. Die
gewonnenen Versuchsergebnisse bestitigen ebenfalls den starken Einfluf des

Werkstoffzustandes auf die Duktilitit dieses Stahls nach Neutronenbestrah-

lung.

Im Berichtszeitraum wurde mit der Nachuntersuchung der Proben aus dem

22

Bestrahlungsprojekt DFR 397 (bis 8 x 10 n/cm?) begonnen.
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Abb., 4: Zeitstandfestigkeit von 1.4970 vor und nach Bestrahlung bei 700 °c.
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22 n/cmz; E >0,1 MeV;

Aus dem Bestrahlungsprojekt Mol 3 B/3 (¢t ~0,94 x 10
T ~650 °C) wurden Untersuchungen iiber den EinfluR der Neutronenbestrahlung
auf das Zeitstand- und Kriechverhalten des Stahls 1.4970 in dem Werkstoff-
zustand: 1150 °C/30' + 10Z k.v. + 850 °C/2 h unter ansteigender Last durch-
gefiihrt, Die Ergebnisse fiir die bestrahlten Proben dieser Untersuchungen
bestdtigen, daB die Standzeit unter ansteigender Last durch die life fraction
rule nach Robinson
Ati 1

1 Mg

o~

n

sehr gut beschriebenwird, obwohl diese Beschreibung aufgrund der kumulativen

Schiddigung normalerweise nur eine grobe Anniherung darstellt.

Anhand dieser Untersuchungen wurden zwei Rechenmethoden gepriift, die es ermdg-
lichen sollen, die gemessenen Kriechkurven mathematisch zu beschreiben. Als
Ansatz wird die Abhingigkeit der Kriechgeschwindigkeit von der Spannung und

der Spannungsanstiegsgeschwindiékeit bzw, von der Spannung und der Dehnung
bestimmt, Nach Einfiihrung der Spannungsinderung mit o = o + t und Integration
erhilt man aus der Abhingigkeit €= f (o,&) eine Gleichung fiir die Kriechkurven

4L tB 1 B+l L sbptD 1 D+
(1) e=A-+0 Bel t ta, g oFS] +

und aus der Abhingigkeit € = f (0,€) eine andere Gleichung fiir die Kriechkurven

1
(2) €= (1-b,) « a,+ 6 « . tS*1[17b,
1 1 c+l

Die Werte a1 3,, b], b2, A, B, ¢ und D sind Konstanten, die sich aus den

experimentellen Werten bestimmen lassen.

2. Physikalische Untersuchungen und Strahlenschiden
(K. Ehrlich, R, Gro8, D, Kaletta, IMF)

Die Ergebnisse zum Bestrahlungsexperiment VEC 1 wurden verdffentlicht (1).
In diesem Experiment wurde die Temperaturabhingigkeit der Porenbildung in

den St#hlen 1.4988, 1,4981 und 1.4970 bei konstanter Schidigung von 3 x 1017

C2+ Ionen/cm2 studiert, Abb, 5 gibt die gefundenen Volumenzunahmen fiir ein-
zelne Materialzustinde wieder, Trotz der relativ wenig unterschiedlichen
Schwellbetrige in drei von vier untersuchten Materialienm bzw. —zustinden
ergeben sich deutliche Unterschiede in der mittleren Grd8e und der Dichte
der Poren, wie aus Abb. 6 b-d fiir eine Bestrahlungstemperatur vom 575 °c

hervorgeht,
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Abb. 5: Temperaturabhingigkeit der Schwellrate, mit Hilfe von TEM-Werten
ermittelt an den stabilisierten Stihlen 1,4988, 1.4981 und 1.4970

(Dosis 3 x 10 7C2 Ionenocmfz).

Die auBSerordentlich niedrige Porenkonzentration im Stahl 1.4970 kdnnte auf
die Wirkung des Titan als Getter fiir gasfdrmige Verunreinigungen zuriickge-
fiihrt werden, so daB in diesem Material lediglich das vorimplantierte
Helium (10 ppm Helium) als Keimbildner fiir Poren wirksam ist, Der Einflu8
der Kaltverformung auf die Poremnbildung kann aus dem Vergleich der beiden
Materialzustinde des 1,4988 (Abb, 6, a und b) entnommen werden, Im 20%Z kalt-
verformten Material wird die mittlere PorengrdBe reduziert, und die Tempera-
turabhdngigkeit des Porendurchmessers ist kleiner, Dies fiihrt zu deutlich
erniedrigten Schwellbetrigen und einer geringeren Temperaturabhingigkeit
von AV/V,

Nicht deutlich ist in diesem Experiment der EinfluB von Karbidausscheidungen
(Niob- und Titankarbide) auf die Porenbildung geworden, Mdglicherweise ist
jedoch die etwas reduzierte Porenkonzentration im Stahl 1,4981 auf das ge-
ringere Ausscheidungspotential gegeniiber dem 1,4988 zuriickzufiihren. Hier

sind weitere Experimente erforderlich, Fiir experimentelle Untersuchungen der
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Abb. 6: Durch Zyklotronbestrahlung bei 575 °C entstandene Poren
(Dosis 3 x 1017 C2* |onen.cm™2)

a) Type 1.4988, lb6sungsgegliht
b) Type 1.4988, I6sungsgegliht
c) Type 1.4981, |8sungsgegliht
d) Type 1.4970, I6sungsgegliiht

5-7% k.v. + 800 °C/1 h
20% k.v.

5-7% k.v.

154 k.v. + 800 °C/2 h

+ + o+ o+
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Porenbildung und Hochtemperaturverspridung wurde vorrangig die Adaptiom
der Schwerionenbeschleunigerbox fiir ihren Einsatz am Ionenbeschleuniger
in Darmstadt (GSI) beschrieben, Das Bestrahlungsprogramm sieht zunichst
die Simulation der Hochtemperaturversprddung mit Gas-Atomen der Energie

<1 MeV im ppm— bis Prozentkonzentrationsbereich vor.

Die aus elastischen Streudaten nach niederenergetischem IonenbeschuB (2 keV)
gewonnenen repulsiven Potentialanteile der interatomaren FestkSrperwech-
selwirkung wurden fiir die Berechnung von Festkdrperwerten verwendet (ela-
stische Konstanten, Debye-Temperatur, Bindungsenergie etc.). Die Berechnung
erfolgte zunichst fiir Systeme mit Edelgaskonfiguration, so daB8 neben der
repulsiven Born-Mayer-Wechselwirkung nur van-der-Waals-Krifte zu berlicksich-
tigen sind. Fiir die Edelgase liegen gegenwidrtig die experimentell am besten

abgesicherten Streudaten vor,

Ver6ffentlichung:

(1) K. Ehrlich, R, Gro8
Temperature dependence of void formation in different stabilized
stainless steels,
IAEA-Symposium on Fuel and Fuel Elements for Fast Reactors
Briissel, 2.,-6,7,1973
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114 KORROSIONSVERSUCHE UND KUHLMITTELANALYSEN

1141 Natriumkiihlung

%*

1141,1 Xorrosionsverhalten von austenitischen Stdhlen
(H.,U. Borgstedt, A. Marin, Helga Schneider, IMF; G, Drechsler
G. Frees, K. Hitzig, IRB)

Der Hochtemperatur-Natriumpriifstand des IRB ist in Betrieb genommen worden.
Der erste Lauf HT | einer Serie von vier Korrosionsversuchen an Hiillrohr-
innendruckproben, die von INTERATOM gestellt worden sind, ist begonnen
worden und hat im Berichtszeitraum eine Versuchszeit von 1750 Stunden (von
2500 vorgesehenen) erreicht, Neben den 60 Hillrohrproben, von denen 54 unter
Innendruck stehen, sind 21 Blechproben in die Hochtemperaturstrecken und

6 Flachproben in eine zusdtzliche Teststrecke im kalten Kreislaufteil einge~

setzt worden,

Die Versuchsbedingungen in den Versuchen der Serie sind die folgenden:

Temperatur im Testteil 1 600 °c
Temperatur in den Testteilen 2+3 700 °c
Strdmungsgeschwindigkeit

Testt. 1-3 5-6 m/s
Reynolds-Zahl 9 x 10&
laminare Grenzschicht im Na 5 x 10”6 m
Temperatur der kalten Teststr, 340 °c
Temperatur der Kaltfalle 150 - 185 °c
Sauerstoffgehalt 5 - 10 ppm

Wihrend des Versuchs wurden im Natrium Messungen der Gehalte an Sauerstoff,
Kohlenstoff und der metallischen Verunreinigungen und im Schutzgas Messungen
der Gehalte an Wasserstoff, Stickstoff und Methan vorgenommen., Abb, 1 zeigt,
daB der Sauerstoffgehalt im Natrium der Kaltfallentemperatur sehr gut ent-
spricht. Die erste Versuchsunterbrechung ist fiir Ende Juli 1973 bei einem

Stand von 2500 Stunden vorgesehen,

Die eingesetzten Werkstoffe sind die Hiillwerkstoffe 1.4970, 1.4981 und 1,4988
und die Strukturwerkstoffe X12CrMo 9 1 , Incoloy 800 und 1,4301 sowie der
Kreislaufwerkstoff 1,4919 in der kalten Teststrecke.
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Abb. 1: Verlauf der Kaltfallentemperatur (TKF) und der Ergebnisse der

Sauerstoffmessung mit+ der Sonde Nr. TPE-1/349 von UNC (co) in den

ersten 1500 Versuchsstunden., Der Anfangswert von 18 ppm ist chemisch-

analytisch best&tigt worden.
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Im Versuch HT ! wurden neue Heizstibe zum Aufheizen des Natriums in den
Hochtemperatur-Teststrecken bis 700 °C erstmals iiber eine lingere Betriebs-
zeit erprobt. Von den eingesetzten 72 elektrischen Heizern wurdem wihrend
der Anfahrphase sechs Stidbe wegen instabilen Verhaltens selektiert und ab-
geschaltet,. Die {ibrigen Heizstibe gaben wihrend des weiteren Verlaufs des
Versuchs keine Anlisse zu weiteren Stdrungen,

1141,2 Natriumkorrosionsuntersuchungen an verschleiffesten W’erkstoffen.#k
(H.U, Borgstedt, IMF; G, Drechsler, G, Frees, E, Wild, IRB)

Nach dem AbschluB des ersten Laufs im Massetransportkreislauf MI-3 nach 1500
Stunden Expositionsdauer wurden die Gewichtsidnderungen an den Proben aus
Inconel 718 und Nimonic 90 untersucht, Die gefundenen Werte betragen 0,12 -
0,17 mg/cm2 und sind von der Probenposition abhingig (Downstream-Effekt).
Die Gewichtsverluste bei beiden Werkstoffen sind etwa gleich hoch, Die Nach-
untersuchungen an je einer der Korrosionsproben deuten jedoch qualitative

Unterschiede im Verhalten beider Werkstoffe an,

Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen (siehe Abb, 2) zeigen, daB der
Natriumangriff beim Nimonic 90 die Korngrenzenausscheidungen freilegt, wihrend
beim Inconel 718 Ausscheidungen auf der Kornfliche sichtbar werden., Diese Aus-
scheidungen sind mdglicherweise fiir die Gleiteigenschaften des Inconel 718
von Bedeutung. Die Ergebnisse der Oberflichenrdntgenspektrometrie sind be-

reits nach 1500 Versuchsstunden interessant,

Element Werkstoffe
Nimonic 90 Inconel 718
vor nach vor nach
Cr 20 30,5 23 26
Co 18 21 - -
Ni 58 45 63 55
Mo - - 9 11

Der Korrosionsversuch wird mit dem zweiten Lauf MT-3/2/73 bei 600 °C und
v = 0,95 m/s fortgesetzt und hat eine kumulierte Expositionszeit von 2100 h
erreicht, Die nichste Unterbrechung zur Gewichtskontrolle und zur Unter-

suchung je einer weiteren Probe ist nach 3000 Stunden vorgesehen,



114-4

- : = .
Abb, 2: Natriumeffekte auf die Oberflichen von Nimomic Y0 (Links) und
Inconel 718 (rechts), beobachtet mit dem Rasterelektronenmikroskop. Unter—
schiedliches Verhalten der beiden Werkstoffe ist erkenmbar.

(VergrdBerung etwa 900:1)

1141.3 Reinheit und Reinheitskontrolle des Natriums*
(Helga Schneider, IMF)

Auf Wunsch der Firma Interatom wurden drei NaCl-Proben der Firma Degussa auf
Verunreinigungen analysiert. Interatom hat die mit Hilfe der Atomabsorptions-
spektralphotometrie gefundenen Werte im IA-Beitrag zur 4, Sitzung des Unter-
ausschusses 1 in Seibersdorf bekanntgegeben, Weiterhin wurden Analysen des

Natriums aus dem KNK-Sekundirkreis und aus dem HT-Loop durchgefiihrt.

Das Schutzgas des HT-Loops wird mit Hilfe eines Massenspektrometers laufend
auf seinen Heliumgehalt kontrolliert, um feststellen zu kdnnen, ob Helium
aus einer Innendruckprobe ausgetreten ist, Es wurde bislang noch kein He-An-

stieg im Schutzgas festgestellt,
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AuRerdem wird das Schutzgas auf seine Gehalte an Wasserstoff, Stickstoff,
Sauerstoff und Methan in regelmifigen Abstinden analysiert. Bei ungestdrten
Loop-Bedingungen kann nachfolgende, am 18.5.1973 durchgefiihrte Analyse als
typisch angesehen werden:

H2 = 30 vpm N2 = 6 vpm

02 = 1 vpm CH4 = 0,1 vpm

Im Zuysammenhang mit Sauerstoffbestimmungen in Natrium-Metall mit Hilfe der
Vanadindraht-Methode stellte sich die Frage nach der giinstigsten Vorbehand-
lung des Drahtes fiir die Sauerstoffbestimmung mit Hilfe der HeiBextraktion.
Es ging darum, die eventuell mit Sauerstoff angereicherte Oberfliche zu ent-
fernen, Zur Debatte stand ein chemisches Abbeizverfahren und ein mechanisches
Abschmirgeln der Oberfliche. Es zeigte sich, da8 durch ein chemisches Abbeizen
der Oberfliche zu hohe Sauerstoffwerte vorgetiduscht werden, ein mechanisches
Abschmirgeln ist daher vorzuziehen, Bei diesen Untersuchungen zeigte es sich
auBerdem, daB der vorhandene Vanadindraht wihrend der Zeit der Lagerung an
Luft offensichtlich erheblich Sauerstoff aufgenommen hat., Der Sauerstoffge-
halt war von einem Ausgangsgehalt von 0,017 (Analysenzertifikat der Liefer-
firma) auf 0,37 angestiegen. Er ist gleichmiBig in Oberfliche und Matrix
verteilt, da die Werte ohne Vorbehandlung und nach Abschmirgeln keine Unter-

schiede zeigen:

Unbehandelt : 0 = 0,29%/0,29%
geschmirgelt : 0 = 0,302
viel geschmirgelt : 0 = 0,287
gebeizt 10 sec t 0 = 0,437
gebeizt 2x10 sec : 0 = 0,38%2/0,49%
gebeizt | min : 0 = 0,637

Es ist unbedingt erforderlich, daf Vanadindrihte, die fiir Sauerstoffbestimmun-
gen in Na~Metall eingesetzt werden sollen, in trockener Inertatmosphire ge-

lagert werden.
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1142 Dampf- und Gaskiihlung

1142.2 HeiBdampfkorrosion unter Wirmeiibergang (HKH-Kreislauf)G
(V. Casal, F, Erbacher, J, Vasarhelyi, IRB; S. Leistikow,
H, v, Berg, IMF)

Es kamen 12 neue Incoloy 800-Stdbe in gegliihter, elektropolierter und in
sandgestrahlter Ausfiihrung zum Einsatz und erreichten Versuchszeiten von
240 - 785 Stunden, Vier gegliihte und zwei sandgestrahlte Stibe werden
gegenwirtig im Kreislauf exponiert, davon hat ein sandgestrahlter 1300 Ver-

suchsstunden bereits i{iberschritten.

Zur Untersuchung des Einflusses hdherer Dampfgeschwindigkeiten auf die
Korrosion unter Wirmeiibergang wurden zwei Wirmeiibergangsteststrecken auf
den Betrieb mit der verdoppelten Geschwindigkeit von 30 - 50 m/sec bei

450 - 620 °C, 150 at umgeriistet. Seit Mitte April sind darin gegliihte Stibe

untersucht worden und haben 357, 411 und 854 Versuchsstunden erreicht.

Die bisherige Auswertung der korrodierten Stibe nach 1100 - 1300 Versuchs-
stunden 138t etwa folgende Abhingigkeit der maximalen Metallverluste von

der Oberflichenbeschaffenheit erkennen:

gegliiht, elektropoliert: ' 450 mg/dm2
207 verformt, elektropoliert: 300 mg/dm2
sandgestrahlt: 150 m.g/dm2

In den isothermen Teststrecken werden gegenwdrtig 24! Proben von 10 ver-
schiedenen Materialien, davon 6 Rohrproben, exponiert, Aufgrund einer bislang
noch nicht aufgeklirten Stdrung im vorletzten Lauf traten vor allem an den
kaltverformten Proben der Beladung unverhiltnismiBig hohe Gewichtszunahmen
auf, so daB die Proben entnommen werden muBten und fiir weitere Untersuchungen

entfallen. Die lingsten Expositionen erreichen demnichst 4000 Versuchsstunden.
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1142.3 Gas-KorrosionG
(S. Leistikow, IMF)

Die Vorversuche fiir die Auswahl eines geeigneten Heizleitermaterials zur
Durchfiihrung von Kreislauf-Korrosionsversuchen in Helium wurden fortgesetzt.
Korrosionsversuche an Rohrproben des Werkstoffs Nr, 2,4869 in Helium ergaben
bei 1000 °C, 1 at, <3 ppm 0,, <5 ppm H,0 innerhalb von 1000 Stunden konti-
nuierliche Gewichtsabnahmen von 150-160 mg/dmz, die einhergehen mit einem
Metallverlust von insgesamt 450-600 mg/dmz. Der im Edelgas enthaltene Sauer-
stoff wurde vollstindig aufgenormen, Die Verwendung dieses Werkstoffes ist
also aufgrund seiner bei 1000 °c stark sauerstoff-getternden Eigenschaften,

verbunden mit Verlusten fliichtigen Oxides, nicht mdglich,

Die folgende Tabelle zeigt die Resultate gleichartiger Versuche mit anderen,
meist austenitischen Materialiem unter Angabe der gemessenen Gewichtsidnde-

rungen in mg/dm?.

Korrosionsversuche in Helium (1000 °C, 1 at, O -Gehalt: 0,5-3 vpm,

2
H,0-Gehalt: 1,7-5 vpm) zur Auswahl eines geeigneten Heizleiterwerk-

2
stoffs:
Werkstoff 250 h 500 h 750 h
Nr. 1.4541 193/184
Nr. 1.4571 60/71 71/87 108/101
Nr. 1.4988 117 163
Incoloy 800 150/165
Hastelloy X 140/158

Durch diese Versuche erfiillte sich zwar die Erwartung verminderter Gewichts-
verluste durch fliichtige Oxide infolge hBherer Eisengehalte der Legierungen,
doch wurden von allen Werkstoffen erneut wesentliche Mengen des angebotenen
Sauerstoffes verbraucht, so daB stidrkere und weiterwachsende Oxidschichten
gebildet wurden, Ihre mechanische Stabilitit bei Temperaturwechsel entsprach
nicht den Anforderungen, An diesem Materialverhalten #nderteneine Voroxidation
bei etwas tieferer Temperatur und eine kaltverformende Oberflichenbehandlung

nichts. Daher kSnmen auch diese Materialien nicht verwendet werden.

Der Bau der Kreislauf-Teststrecke wird deshalb erst ausgefiihrt, wenn sich eine
alternative Methode der direkten Beheizung der Priiflinge oder der Einsatz von
Lanthanchromit als sauerstoffunempfindliches Heizleitermaterial als durch-

fiihrbar erweist.
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115 ARBEITEN ZUM BRENNSTOFFZYKLUS

1152 Kernbrennstoff~ und Spaltproduktanalyse*

1, Abbrandbestimmnggfan Proben der FR2-Kapselversuchsgruppe 4b und an Kriech-

1)
proben
(4, Wertenbach, E. Bolz, E, Gantner, K, Matern, IRCh)

Im IRCh werden routinemiifig Abbrandanalysen an bestrahlten Kernbrennstoff-

priiflingen durchgefithrt / 1, 2, 3_/,

FR2-Kapselversuchsgruppe 4b:

Nach AbschluB der Untersuchungen an der FRZ-Kapselversuchsgruppe_§§_1-4_7
gelangten die Priiflinge der FR2-Kapselversuchsgruppe 4b zur Abbrandanalyse.
Bis zum Ende des 2, Quartals 1973 konnten 8 Stibe aus den Kapselversuchs-
einsitzen 47 und 48 analysiert werden, Der AbschluB der Untersuchungen an
den restlichen Kapselversuchseinsitzen der Gruppe 4b wird gegen Ende des

3. Quartals erfolgen,

Die Priiflinge dieser Versuchsgruppe bestanden aus UO2 - 20 Gew,% PuO2 -
Brennstoff in Form von Tabletten oder einvibriertem Pulver. Der Durchmesser
lag zwischen 5,0 und 5,26 mm, Das Uran hatte vor der Bestrahlung natiirliche
Isotopenzusammensetzung; Plutonium enthielt 90,§%Z Pu-239, Angestrebt war ein
mittlerer Abbrand von 80000MWd/t bei einer mittleren Stableistung von

500 W/em / 5_/.

Die sehr #dhnliche FR2~Kapselversuchsgruppe 4a erreichte dagegen Stablei-
stungen von max, 700 W/cm, Das filhrte zu auBergewdhnlich starken thermischen
Belastungen der Priiflinge, Dabei trat eine starke Uran-Plutonium-Entmischung
in radialer und axialer Richtung sowie teilweise zentrales Schmelzen des
Brennstoffs auf / 4, 6_/, Bei der Abbrandbestimmung durch Messung der
schweren Kerne sowie eines oder mehrerer ausgewdhlter Spaltproduktnuklide
muB unter solchen Bedingungen mit einer Verfilschung der Abbrandwerte ge-
rechnet werden. Tatsichlich wurden bei der FR2-Kapselversuchsgruppe 42 zum
Teil extreme Unterschiede zwischen den kalorimetrischen und radiochemisch

bzw. massenspektrometrisch gefundenen Abbrandergebnissen festgestellt

41

D) zuletzt berichtet in KFK 1272/
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Bei der FR2-Kapselversuchsgruppe 3 mit angereichertem UOp als
Bremnstoff wurden ebenfalls starke Diskrepanzen zwischen den
kalorimetrisch und den radiochemisch bzw. massenspektrometrisch"
ermittelten Abbrandresultaten registriert (im Mittel 13 %).

Die Ursachen dafiir sind jedoch in den Faktoren Strahlenschidden
der Thermoelemente und Schwankung der Kilhlmitteltemperatur
wihrend der Bestrahlung zu suchen /37.

Durch die starke Uran-Plutonium-Entmischung bei der FR2-Kapsele
versuchsgruppe 4 a sind die anderen Ursachen nicht seo klar
erkennbar, Jjedoch deuten die Abbrandergebnisse an den ungeschmole
zenen Priiflingen auf eine Strahlenschédigung der Thermoelemente
hin.

Bel den nledriger belasteten Priiflingen der Kapselversuchse
einsdtze 47 und 48 unterblieb das zentrale Schmelzen. Somit

waren extreme Verfidlschungen der Abbrandergebnisse durch Wanderung
der Spaltproduktnuklide bzw. des Brennstoffs nicht mehr zu be-~
fiirchten. Um aber zuverlissige Werte zu erhalten,wurde der Abbrand
nach mehreren voneinander unabhingigen Methoden bestimmt bzw.
tiberpriift:

- {iber Ce~1l44 und der Summe der schweren Kerne

- iiber Nd-148 und der Summe der schweren Kerne

= Abreicherung des Plutoniums und des U-235 im
Brennstoff

= Korrelation zwischen dem Abbrand und dem Ver-
hdltnis Nd-146/Nd-145,
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Tabelle 1: Abbrandbestimmung an den Kapselversuchselnsdtzen
47 und 48
Abbrand KVE 47
(MWa/t) -4B1- -4B2 - -4B3 - - 4B4 -
Ce~144 101100 99700 100700 95200
Nd-148 103800 100100 - 95400
Pu-Abreichg. (147000) 102500 99000 (139000)
i e e e e i il i Bt i s e o e e e am S s e e e e e -
Gew.Mittelwert 103000 100000 100000 95300
N KVE 48
Abbrand
- - - - - 8 - -4 -
(MWa/t) 4Bs 4 BT 4B B9
Ce~1i44 95500 93800 95200 89300
Nd-148 95400 92700 94200 87400
Pu=Abreichg. 9%200 96900 97300 87000
Gew.Mittelwert 95100 93800 95100 88000
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Fir alle Priiflinge liegen - mit Ausnahme des Priiflings 4 B 3+) -
Abbrandwerte iiber Nd-148 vor. Man sieht die gute Ubereinstimmung
mit den Ce-l44-Werten und - abgesehen von den Priiflingen 4 B 1
und 4 B 4 - mit dem iiber die Abreicherung des Plutoniums erhal-
tenen Resultaten.

In Abbildung 1 ist der gewichtete Mittelwert der Abbrandergebnisse
gegen das Verhdltnis Nd-146/Nd-145 aufgetragen. Aus der geringen
Streuung der Mefwerte kann man schlieBen, da8 auch der Mittelwert
des Abbrandes iiber Ce-l44 und Nd-148 bei den Priiflingen 4 B 1

und 4 B 4 zumindest innerhalb der Fehlergrenzenfét 5 % richtig
ist.

+) Verlust der Probe
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Abb. 1: Korrelation zwischen dém Abbrand

und dem Nd-146/145 Verhaltnis
fur KVE 47 und 48.



115-6

Tabelle 2: Isotopenzusammensetzung des Spaltneodyms in
den KVEs 47 und 48
KVE 47
Masse -4B1 - - 4B2 - - 4B3 - -4 B4 -
R R R R
143 2.179 2.200 2.201 2.262
144 2.732 2.694 2.674 2.684
145 1.779 1.761 1.755 1.800
146 1.576 1.556 1.549 1.579
148 1.000 1.000 1.000 1.000
150 0.5662 0.5633% 0.5705 0.5702
KVE 48
Masse -4B5 - -4BT7 - - 4B8 - -4B9 -
R R R R
143 2.245 2.225 2.231 2.324
144 2.635 2.613 2.616 2.592
145 1.767 1.761 1.751 1.781
146 1.546 1.541 1.528 1.540
148 1.000 1.000 1.000 1.000
150 0.5678 0.5623 0.5662 0.5667
R = Na.B n =143, 144 ....... 150
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Kriechproben:
Wesentlich unproblematischer als bei der FR2-Versuchsgruppe 4 b
gestaltete sich die Abbrandbestimmung an den Priiflingen zur

Untersuchung des Kriechens keramischer Brennstoffe. Aufgrund

der ginstigen Anordnung des Brennstoffs [Zf konnte sich kein
namenswerter Temperaturgradient in axialer und radialer Richtung
aufbauen. Somit konnte Cs-137 als Abbrandmonitor neben Ce-144
verwendet werden. Auf die aufwindigere massenspektrometrische

Bestimmung des Nd-148 wurde verzichtet.

Die Ergebnisse sind in Tabelle 3 zusammengestellt. Sie lassen

- mit Ausnahme des Kapselversuchseinsatzes 98 - nur geringfiigige
Verluste des (Cs-~137 durch Diffusion vermuten. Der Fehler des
gewichteten Mittelwertes wird auf =¥ 5 % geschidtzt.



Tabelle 3: Abbrandbestimmung an Kriechproben

Kapselversuchs-
einsatz Nr.

Priifling Nr.
Brennstoff

Anreicherung %
U-235

Abbrand (MWd/t)
tiber

Ce~144
Cs=~137

Gew. Mittelwert

- E12 -

44600
44000

44400

85

-E13 -

U0z

15

42800

38800

41400

87

- D 6/35 -
Uo2

29000
28900

29000

RSN

- E 14 -

18400
17600

18100

89

- E15 -

UN

18800
18500

18700

- D 5/38 -

UN

27900
27900

2[3%

- E20 -

UO2-Puly

15 PuOs

4600
(3000)

4600

8-St
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2. Kolorimetrische Spurenbestimmung von Uran in plutoniumhaltigen

LBsungen‘)
(E. Mainka, W, Coerdt, IRCh)

Zur Bestimmung von Uranspuren in widssrigen und organischen Ldsungen
werden in den meisten Fdllen colorimetrische Verfahren eingesetzt.
Uran bildet mit vielen in der analytischen Chemie hdufig benutzten
Farbkomponenten stablle Komplexe, deren molare Extinktionskoeffie-
zienten meist hoch sind, sodafl der Nachwels im Mikrogrammbereich ge-
filhrt werden kann. Haufig sind aber diese Komplexe wenig spezifisch,
d.h., daB auch andere Elemente, wie z.B. Thorium und die Transurane,
vergleichbare Komplexe bilden. Flir unsere Arbeit bedeutet dieses, daB
Abtrennungen notwendig sind, Der Erfolg des Analysenverfahrens wird
weitgehend davon abhidngen, mit welchem Relnheitsgrad eine solche
Trennung durchgefiihrt wird.

Als Tremnschritte werden neben Ionenaustauscherverfahren auch
Extraktionen benutzt. Fiir Uran hat man vor allem die Extraktion
des Nitrates eingehend untersucht. Elne Literaturiibersicht findet
sich in /1/.

Zur Extraktion werden sauerstoffhaltige Mittel, wie z.B. Ather, Ketone
und Ester, bevorzugt eingesetzt. Der Vorteil der Extraktion als Uranyl-
nitrat liegt in der Tatsache, daB8 unter diesen Bedingungen nur relativ
wenig andere Elemente mitextrahiert werden. Die Anzahl der mitextra-
hierten Elemente ist abhidngig vom Extraktionsmittel und von den ver-
wendeten Arbeltsbedingungen. Wichtig ist in diesem Zusammenhang die
Konzentration der Salpetersdure sowie das benutzte Aussalzreagens und
dessen Konzentration. Das Analysenverfahren muB8 also den jeweiligen
Ausgangsbedingungen angepaBt werden. Die Extraktion mit Tributylphosphat
(TBP) zur Isolierung des Urans wie auch die Ausschiittelung des Urans
als Tetrapropylammoniumuranylnitrat (TPAN) mit Methylisobutylketon (MIEK)
gehtren zu den am hdufigsten benutzten Extraktionssystemen. In beiden
Fédllen erreicht man sehr hohe Verteilungskoeffizienten, sodaB mit einem

l)Erster Bericht
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einzigen Extraktionsschritt ~- 99 % des zu bestimmenden Urans isoliert
werden kdnnen. Je nach der Aufgabenstellung wird das eine oder

andere Extraktionssystem bevorzugt. Fiir die Spurenbestimmung von

Uran in reinen Plutoniumldsungen verwenden wir die TBP-Extraktion /2/.

Nachdem Francois /3/ zeigen konnte, daB bel Extraktionen mit gerin-
geren TBP-~Gehalten die Uranabtrennung spezifischer wird, sind ver-
schiedene Verdiinnungsmittel erprobt worden. Bel der Wahl dieser Mittel
ging man davon aus, daB die uranhaltige Losung auch unter diesen Be-
dingungen leichter als Wasser sein soll, und daf auBerdem der gute
Vertellungskoeffizient erhalten bleiben soll, d.h., mit einem Ex-
traktionsschritt soll die quantitative Abtremnung erreicht werden. Fiir
eine gute Phasentrennung ist weiter eine geringe Wasserldslichkeit von
Bedeutung. Da auBlerdem angestrebt wird, das Uran direkt in der orga-
nischen Phase zu messen, ist ein niedriger Dampfdruck hilfreich. Auf
dlese Weise kann der Fehler, der durch Verdampfung eintreten kann,
ausgeschaltet werden. In Tab. 4 sind die interessierenden Daten fiir
die zwei in der Literatur benutzten Verdiinnungsmittel gegeniiber-
gestellt.

Tabelle &:

Verdinnungs= Dichte Siedetemperatur Wasserldslichkeit
mittel (g/m1) (vei 760 mm) (&/100 m1)
Benzol 0.87 80.1 0.08
Isooctan 0.68 99.2 nicht meBbar

Wie aus Tabelle 4 zu ersehen ist, entsprechen die Werte von Isooctan den
zuvor dargelegten Anforderungen in einem hoheren Mafie als die vergleich-
baren von Benzol. Wie haben bel unserem Verfahren deshalb Isooctan als

Verdiinnungsmittel gewdhlt.
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Mit einem Mischungsverhiltnis TBP : Isooctan (1 : 10) erreicht man
eine relativ hohe Selektivitdt fiir das Uranylion. Nur Bi-III und
Th-IV werden unter diesen Bedingungen mitextrahiert; vorausgesetzt,
daB Ce~IV und Pu=-IV zu den dreiwertigen Spezies reduziert worden

sind /3/.

Als kolorimetrisches Reagens wird Dibenzoylmethan eingesetzt. Der
Uranylkomplex ist sehr stabil und hat eiln hohes Absorptionsvermdgen.
Es ist mdglich, den Farbkomplex direkt in der organischen Phase zu

messen, wodurch das Verfahren wesentlich vereinfacht wird.

Arbeitsvorschrift:
Eine Probe, die bis zu 5 mg Plutonium enthalten kann, wird in einem

Teflonbecher unter einer Infrarotlampe zur Trockne eingedampft. Der
Riickstand wird in einem ml 1 n HNO3 wieder geldst. Man fligt 50 ul
einer 2 m Fe(NH2S03)2 zu /2/. Die LOsung nimmt sofort eine blaue
Farbe an. Man ldB8t sie 5 min stehen, um eine vollstdndige Reduktion
zu erreichen.

AnschlieBend wird tropfenweise NH3 ( -~ 3 m) zugegeben,bis das Eisen
beginnt auszufallen.

Man setzt dann 8 ml einer 2.4 M wissrigen Al(NOs)3-LSsung zu. Das
Eisen wird dadurch wieder geldst.

Mit 3 ml TBP : Isooctan {1 : 10) wird 30 sec extrahiert. Die
Fhasentrennung erfolgt sehr schnell.

Es empfiehlt sich 5 x mit 500 pl der Al(NO})}-L6sung, der 2 Tropfen

der Eisen-II=sulfamat-~LOsung zugesetzt worden sind, die organische Phase

zu waschen.

Ein Aliquot (etwa 2 ml) des so behandelten organischen Extraktes wird
in einem 25 ml MeB8kolben iiberfilhrt und mit der vorbereiteten Aceton-
Wasser-1losung von Dibenzoylmethan aufgefiillt. Der Ldsung ist auferdem
Pyridin als Puffer zugesetzt. Sie setzt sich wie folgt zZusammen:
0.138 g Dibenzoylmethan, 809 ml Aceton, 43,5 ml Pyridin werden mit

HpO auf ein Volumen von einem Liter gebracht. Der Uranyldibenzoylmethan-

komplex kann nach 1 Stunde in einer 1 cm-Kiivette bei 410 nm gemessen
werden.

Abb. 1 zeigt die so ermittelte Eichkurve.

In Tab. 5 sind die Ergebnisse zusammengefaBt.
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Tabelle 5:

ug U rel.Standard- V) %
vorgelegt abweichung
45 pg Y1.01 ug 2.2
9 pg % 1.48 ug 1.6
130 ug ¥1.37 ug 1.1
315 ug 2 0.42 pg 0.13
350 pg ¥2.8 ug 0.80
450 pg Y32 ug 0.71

Wie aus Tabelle 5 zu ersehen ist, ist mit diesem Verfahren im all=-
gemeinen eine Varianz (V) kleiner 2 % zu erreichen.

Die Eisen-II-sulfamat-Losung wird wie folgt hergestellt /2/:

30 ml Ho0 werden bis zum Kochen erhitzt. In das heife Wasser gibt
man zuerst 21 g NHQSO}H und anschlieBend 5.5 g Fe~Pulver. Nachdem
alles geldst ist, wird gefiltert und nach dem Erkalten auf 50 ml
Ho0 aufgefiillt. Das Reagens ist 5 - 6 Tage stabil, wenn es im
Kiihlschrank aufbewahrt wird.

Literatur:

/1] D.G. Koch, G.A. Koch~Dedic; Handbuch der Spurenanalyse,
Springer Verlag 1964

/2/ R.F. Buchanan et al.; Talanta Vol. 6 (1960) S.173/S.181

/3/ C.A. Francois; Anal. Chem., Vol. 30 (1957) S. 50
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121 PHYSIKALISCHE EXPERIMENTE

1211 Experimentelle Reaktor- und Neutronenphysik

1211,1 MeRmethoden fiir Nulleistggg;reaktoren

EinfluB von Atzparametemauf die Computerauswertung von SSTR-Spaltgas-
Detektoren €D
(R. Papp, IASR)

Im Zuge der Untersuchung des Einflusses der SpurengrtSien von Spalt-
bruchstiicken in Festkdrperdetektoren (Makrofol) auf das Z#hlergeb-
nis der Computerauswertung wurden umfangreiche Atzserien durchge-
fiihrt. ZwS1lf Detektoren wurden unterschiedlich lang mit Californium
bestrahlt und Spurendichten von etwa 2000 bis 7000 Spuren pro mm2
erzeugt. AnschlieBend erfolgte eine 25-miniitige Atzung in KOH und
die Auszihlung der Folien. Unterschiedliche SpurengriSen komnten
anschlieSend durch mehrmaliges zusitzliches Atzen (jeweils 5 Minu-

ten) erreicht werden.

Als Ergebnis der zwischen den Atzdurchgingen jeweils durchgefiihrten
Computerauswertungen erhielt man einen Zusammenhang zwischen Spu-
rendichte und Spurengrfe, wobei sich fiir jede Folie (die Folien
veisen untereinander verschiedene Spurendichten auf) eine Kurve
ergab, die durch eine Gerade angenihert werden kann (siehe

Abb, | ). Die Zahlen an den Geraden geben die wahren Spurendich-

ten fiir die jeweiligen Folien an.

Die beiden gestrichelten Kurven sind Beispiele fiir die auf andere
Art gewonnenen Spurendichte-Spurengrdfe-Zusammenhinge; dabei hatte
man eine Anderung der Spurengrdfie mit Hilfe einer Verstellung des

Diskriminators erzielt.

I)Letzter Bericht in KFK 1272/4
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Noch ungeklirt ist, warum selbst bei exakt gleichen Atzbedingungen

von Folie zu Folie Spurengridfenschwankungen von + 15Z um einen Mit-
telwert auftreten kdnnen. In der Literatur [1] wurde dafiir ein Wert
% 10Z angegeben, doch brachte eine Riickfrage an entsprechender Stel-

le keine weitere Klarheit.

Weitere Arbeiten zum Zwecke der SpurengrdBfenanalyse sollen Auf-

schluB iiber die Reproduzierbarkeit der gemessenen Kurven liefern,
wobei unterschiedliche SpurengréSen nun nicht durch wiederholtes
zusitzliches Atzen,sondern verschieden langes Atzen mehrerer Fo-

liengserien hergestellt werden sollen.

Dariiberhinaus soll Klarheit iliber die Griinde der Schwankung der
SpurengrdBen bei identischen Atzbedingungen geschaffen werden.
Referenz

14y R. Gold, C.E. Cohen ‘
The Review of Scientific Instruments, 43 (Jan. 1972)
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1211.4 Das Neutronenspektrum der Anordnung SNEAK 7A, gemessen an der SUAKG D

(G. Fieg, D. Rusch, H, Werle, INR; E, Korthaus, N, Pieroni, E. Watte-
camps, IASR; A, Schmidt, IAK)

Eine der Anordnung SNEAK 7A sehr #hnliche Anordnung "SUAK 7A" wurde zur
Messung des Neutronenspektrums aufgebaut., SUAK 7A enthilt die gleiche Core-
Mischung wie SNEAK 7A aus UOZ/PuO2

Reflektor wurde aus Nickel und Eisen gebaut, Die Elemente sind auf einer

mit 7,72 Anreicherung und Graphit., Der

Gitterplatte mit 54,4 mm als Gitterkonstante aufgebaut, Der Aufbau wurde so

gewdhlt, das

i) der gleiche Aufbau fiir alle Teilmessungen des Neutronenspektrums be-
nutzt werden konnte, und

ii) fiir die Interpretation mehrere MSglichkeiten zur geometrischen Be-

schreibung in der Rechnung offenbleiben.

Das Neutronemspektrum wurde von 60 @V bis 10 MeV bestimmt. Hierzu wurden
5 Teilergebnisse, die mit unterschiedlichen MeBtechniken gewonnen worden
waren, zu einem Bestspektrum vereinigt, Die Teilergebnisse sind in Abb. 2
gezeigt, der Deutlichkeit wegen versetzt., Als Bezugskurve dient das Best-
spektrum,

Die Messung nach der Flugzeitmethode (1) wurde mit einer Flugstrecke von 52 m
und einer Zeitaufldsung von 0,5 us durchgefiihrt, Als Neutronenquelle diente
die Neutronen-Blitzrdhre mit 200 Pulsen pro Sekunde bei einer Quellstidrke von
1014 n/s. Das Abklingen des Neutronmenflusses wurde mit Hilfe des Programms
DECO aus der Flugzeitverteilung herausgefaltet, Die Messung enthilt die
folgenden mittleren Fehler: 100 eV-11,5%; 300 eV-7,7Z; 1 KeV-5.2%; 3 KeV-3.0%Z;
10 KeV-4,22; 30 KeV-5,7%; 100 KeV-6,0%7; 250 KeV-6,0%; 700 KeV-10Z, Hierin sind
die Fehler der Untergrundbestimmung und der Ansprechwahrscheinlichkeit ent-
halten., Der statistische Fehler wurde nicht eingeschlossen, weil er bei der
Integration nach gr88eren Gruppen entfillt. Die iibrigen Teilspektren sind nach
der GriB8e des erfaBten Lethargiebereichs geordmet, zur Ubersicht werden die

folgenden entsprechenden Abschritte wie in Abb. 2 mit A...D bezeichnet.

l)Let'zter Bericht in KFK 1272/4
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Das mit RiickstoBprotonen—Proportional-Zihlrohren in einem extrahierten
und kollimierten Strahl gemessene Teilspektrum ist aus zwei Teilen mit
den MeRbereichen 0,13 bis 1,2 MeV und 0,6 bis 6,5 MeV zusammengesetzt.

Als Neutronenquelle wurde der Kaskadengenerator im Gleichstrombetrieb

mit etwa 108 n/s verwendet., Die Verbindung der Eeiden Teilmessungen zu
einer einzigen erfolgt iiber die Absoluteichung, die bei diesem Detektortyp
durch die einfache Geometrie mBglich ist. Allerdings sind die statisti-
schen Fehler bei dieser MeBart nicht zu vernachlidssigen; 10Z. Ein systema-
tischer Fehler von schwer abzuschitzender GrSB8e entsteht durch den Zusatz
von He-3 zum Eichen des Spektrometers, Bei der Subtraktion des 700 KeV-
Eichpeaks vom MeBspektrum entsteht eine Unsicherheit, die man von 600

bis 800 KeV reichend vermuten muS8,

Im gleichen Strahl wurde auch mit dem NE 213-Szintillations—-Spektrometer
1-1_7 gemessen, Der Mefbereich ist 0,4 bis 6 MeV, er kann bis 10 MeV aus-
gedehnt werden, wenn der FluB oberhalb 6 MeV abnimmt. Der mittlere Fehler
ist 5% oberhalb 0,8 MeV, darumter sind systematische Fehler zu erwarten,

die 10% iibersteigen,

Die Incore-Messung mit dem Proportional-Kugelzdhler ist aus zwei Messungen
zusammengesetzt, die von 81 KeV bis 600 KeV und von 120 KeV bis 0,8 MeV
reichen. Als Neutronenquelle dienten die Neutronen der Spontanspaltung

von Pu-240. Zwei weitere Teilmessungen, die den MeSbereich auf 50 KeV

bis 1,4 MeV erweitert hitten, muBSten leider wegen unkorfigierbafer syste-
matischer Fehler ausgeschieden werden. Die statistischen Fehler sind mit
52 anzusetzen, systematische Fehler unbekannter GriSen an den Enden des
MeBSbereichs.

Die zweite Incore-Messung mit dem Hochdruck-Protonenriickstof-Zihler, in
dem die Gasionisation ohne Multiplikation gemessen wird, hat einen MeR-
bereich von 0,6 MeV bis 3 MeV, Als Quelle geniigte die Spontanspaltung des
Pu-240, es wurde aber auch eine Messung mit zusdtzlichen 14 MeV-Neutronen
durchgefiihrt, Wie erwartet wurde das Spektrum dabei hirter, aber die
Anderung des Verhiltnisses der Fliisse bei 800 KeV zu denen bei 2,4 MeV
betrug nur 57, daher wurde dieser Unterschied vernachlidssigt. Der mitt-
lere Fehler dieser Messung wird mit dem Fehler in der Messung C ver-

gleichbar angesetzt,
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Beim Vereinigen der Teilspektren zu einem Bestspektrum wurden die Teile A,

B und D im Bereich 0,8 MeV bis 2 MeV aneinander normiert, Das Anhingen des
Teilspektrums D wurde bei 700 KeV stirker gewichtet als bei 200 KeV, weil
dort drei Teilmessungen vorlagen., Das Flugzeitspektrum lief sich in einem
so breiten Bereich an das mit den RiickstoSprotonen-Methoden gemessene Teil-
spektrum normieren, daB der dabei entstandene Fehler klein ist gegeniiber
dem, der durch das Normieren von C an die iibrigen drei eﬁtstand. Dieser wird
zu 47 aus den Fehlern der Teilmessungen abgeschitzt, Damit setzt sich das
Fehlerband ab der Flugzeitmessung folgendermaBen fort: 700 KeV-7Z; 1 MeV-7%;
3 MeV-77; 10 MeV~10%.

Bezieht man die Fehlerangaben auf ein FluRintegral von 100 KeV bis 1 MeV, dann
sind die Enden des Spektrums bei 100 eV und 10 MeV auf 127 genau. In Abb, 3
wird das experimentelle Spektrum mit einem gerechneten verglichen. Die Rech-
nung wurde mit DIXY in (x,y)-Geometrie durchgefihrt / 2_7, dabei wurde der
KFKINR-Gruppensatz verwendet [-3_7. Die Ergebnisse von Messung und Rechnung
wurden bei 2 MeV normiert, wo da; Spaltspektrum dominiert. Zwar kann die
Rechnung nicht als endgiiltig betrachtet werden, aber es ist auch nicht mehr

zu erwarten, daf durch eine bessere Beschreibung der Anordnung in der Rechnung

die Diskrepanzen, die ein Vielfaches des MeRfehlers betragen, verschwinden,

Verdffentlichung im Berichtszeitraum:
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1213 SNEAK

1213.6 SNEAK-9A%

{. Messung des Reaktivititswertes von simulierten SNR-Kon-

trollstiben in den Anordnungen SNEAK-9A-1 und —~9A-2

(M. Pinter, IASR)

Einleéitung

Ziel der Anordnung SNEAK-9A war eine Nachbildung des SNR hinsicht-
lich seiner Kontrollstdbe. Der Aufbau erfolgte in 3 Schritten:
SNEAK-9A-0, -9A-1 und -9A-2. Einzelheiten iiber diese 3 Cores und

das MeSprogramm wurden bereits in /1/ ausfiihrlich beschrieben.
Die SNR-Kontrollstdbe werden in 3 Gruppen eingeteilt:

- RTI erstes Regeltrimmsystem, bestehend aus 3 Kontrollstiben
in der Innenzone

- A Abschalt- oder Sicherheitssystem, bestehend aus 3 Kon-
trollstiben in der Innenzone

= RT2 zweites Regeltrimmsystem, bestehend aus 6 Kontrollstiben
in der AuBSenzone

Die Positionen der Kontrcllstdbe sind in den Anordnungen SNEAK-9A-1

und -9A-2 identisch (siehe Abb. 4 und 5), es werden aber in den bei-
den Anordnungen verschiedene Zustinde der Regeltrimmsysteme nachge-

bildet.
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In SNEAK-9A-1 sind alle Kontrollstibe "ausgefahren", d.h. es
befindet sich Absorbermaterial (B,C) im oberen axialen Blanket
und Nachfolgermaterial (= Natrium) im Bereich des Cores und
des unteren axialen Blankets. In SNEAK-9A-2 sind die Kontroll-
stibe der beiden Regeltrimmsysteme teilweise eingefahren, d.h.
es befindet sich auch im Corebereich Absorbermaterial. Der da-
durch entstehende Reaktivit#tsverlust wurde durch eine Ver-
groferung der AuBenzone des Cores ausgeglichen. Der kritische
Zustand von SNEAK-9A-2 wurde mit drei verschiedenen Eintauch-
tiefen erreicht (gemessen in cm von der oberen Core-Blanket-
Grenze RT1/RT2)

- 40/40
- 28/50
- 58/20

Mit SNEAK-9A-1 wurde also - hinsichtlich der Kontrollstabstel-
lung - der SNR am Ende eines Brennstoffzyklus nachgebildet,
wihrend mit SNEAK-9A-2 m8gliche Zustinde am Beginn eines Zyklus

nachgebildet wurden.

Neben der Nachrechnung der Kritikalitit waren es vor allem zwei
Punkte, die einen wesentlichen Teil des MeBprogrammes ausmach-

ten:

- Messung der Leistungsverteilung bei den drei oben angefiihrten
kritischen Zustinden von SNEAK-9A-2

~ Messung des Reaktivititswertes der Kontrollstdbe bei ver-
schiedenen Stellungen in SNEAK-9A-1 und -9A-2,

Uber die Messung der Leistungsverteilung wird von R. Béhme in /(2]
und /3] berichtet, wihrend im folgenden die Reaktivitidtswertmes-—

sungen beschrieben werden.
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MeBverfahren

Zur Messung des Reaktivititswertes der Kontrollstibe wurden fol-

gende zwei Methoden verwendet:

- quasikritische Messungen

- unterkritische Messungen

Bei dem quasikritischen Verfahren wird der Reaktivitdtshub des
Kontrcllstabes mit geeichten SNEAK-Trimmstiben kompensiert. Diese
Methode eignet sich am besten fiir kleine Reaktivititen (p< 17Ak),
und wurde daher nur verwendet, um die differenzielle Reaktivitits-—
dnderung mit der Eintauchtiefe, Ap/Az, eines Kontrollstabes in
der Nihe des kritischen Zustandes zu messen. Der GroSiteil der
Messungen bestand jedoch aus Bestimmung des Reaktivitidtswertes
jeweils eines gesamten Regeltrimmsystems, wobel natiirlich Reak-
tivititswerte von weit mehr als 17 Ak zu erwarten waren. Diese

Messungen wurden daher unterkritisch durchgefiihrt.

Bei Vorversuchen hatte sich herausgestellt, daf in einem schnellen
Reaktor vor allem zwei unterkritische Methoden besonders geeignet

sind:

~ die unterkritische Quellmultiplikation

- das source-jerk-Verfahren.

Bei der unterkritischen Quellmultiplikation wird der Zusammenhang

zwischen Reaktivitit p und reziproker Zihlrate Z eines Detektors

verwendet

Im Punktreaktormodell ist € eine Konstante, die man durch Regi-

strierung der Zihlrate bei einem bekannten unterkritischen Zustand
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bestimmen kann. € setzt sich dabei im wesentlichen aus der De-
tektorempfindlichkeit und der Quellstirke der Neutromenquelle

zusanmen.

Betrachtet man jedoch einen reellen Reaktor, so sieht man so-
fort, daB ¢ bei verschiedenen Zustinden des Reaktors verschie-
dene Werte annehmen kann. Erstens, da sich der FluB8 beim Ein-
bringen einer lokalen Stdrung (z.B. Einfahren eines Regeltrimm-
systems) an verschiedenen Stellen des Reaktors verschieden stark
dndert und sich somit die Detektorempfindlichkeit (= Impulse/
Gesamtzahl der Spaltneutronen) indert, und zweitens, da sich
die NeutroneneinfluBfunktion am Ort der Neutromenquelle und
somit die effektive Quellstirke ebenfalls indert. Bei der Anm-
wendung der Quellmultiplikationsmethode miissen daher Korrektur-—
faktoren berechnet werden, die die Anderung von € mit dem je-
weiligen Reaktivitidtszustand moglichst gut beschreiben. Da bei
einem Urancore mit zentraler Cf-Quelle (SNEAK-9A) Korrektur-
faktoren bis zu einer GrB8enordnung von 207 festgestellt wur-
den, sind die Rechenmethoden mSglichst gut den tatsidchlichen

geometrischen Verhiltnissen anzupassen.

Als zweite Methode wurde zu Vergleichszwecken die source—jerk-
Methode verwendet. Eine Neutronenquelle wird in den Reaktor ge-
bracht und so lange gewartet, bis sich der stationire Zustand
eingestellt hat. Dann wird die Quelle mdglichst schnell aus dem
Reaktor entfernt, wobei eine FluBinderung auftritt, deren Zeit-
verlauf eindeutig dem Reaktivititszustand des Reaktors zugeord-
net ist, Wihrend des ganzen Vorganges wird der Neutronenflu8
registriert. Die Reaktivitit erhdlt man dann durch Aufldsung
der inverskinetischen Gleichungen nach dem Quellterm mit den
Nebenbedingungen, daf die Quellstirke nach dem "Quellsprung"

und die Reaktivitit konstant sein miissen, auf iterativem Weg.

In der Praxis wurde der Quellsprung auf zwei Arten erreicht. Bei

der ersten Methode wurde eine Cf-Quelle mit einer Quellstirke von
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ca, 4°10° n/sec mit dem Pilecszillator von einer Position in
Coremitte zu einer Position im oberen axialen Blanket gebracht.

Diese Methode hatte jedoch einige Nachteile:

~ wegen der relativ geringen Quellstirke war die Statistik
der Detektorsignale bei groBen Unterkritikalititen (v 10§)
sehr schlecht

= durch den begrenzten Hub des Pileoszillators wurde die
Quellstirke beim Ausfahren nur um einen Faktor 10 ver-
kleinert

- 1im ausgefahrenen Zustand der Quelle fiihren Neutronen iiber
Wandst8B8e zu einem Untergrundsignal, welches das MeRergeb-
nis deutlich beeinfluBt. Es muSte daher ein relativ auf-
wendiges Korrekturverfahren angewendet werden.

Bei der zweiten Methode wurde als Neutronenquelle ein Neutronen-
generator verwendet. Der Quellsprung wurde dabei einfach durch
Abschalten des Generators erzeugt. Die damit erreichte Quellstirke
betrug etwa 108 n/sec. Die Statistik der Detektorsignale war da-
her besser als bei der oszillierten Quelle. Auch die anderen Nach-

teile der Quellosziilation sind hier nicht mehr aufgetreten.

Durchgefiihrte Experimente

In SNEAK-9A-1 wurde gemessen:
- eine vollstindige Charakteristik des RT1-Systems

- der Reaktivitidtswert, wenn alle RT1- und alle RIT2-Kontroll-
stibe halb eingefahren sind.

Die Messungen wurden nur mit der Methode der Quellmultiplikation

durchgefiihrt, da zum Zeitpunkt der Experimente weder der Neutro-
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nengenerator noch die Cf-Quelle einsatzbereit waren. Als Neutro-
nenquelle fiir die Quellmultiplikation diente die SNEAK-Anfahr-
quelle.

In SNEAK-9A-2 wurde gemessen:

~ Charakteristik des RT1-Systems

- Charakteristik des RI2-Systems

- Charakteristik beider Systeme gemeinsam

- Reaktivititswert des Abschaltsystems bei den folgenden Stel-
lungen von RT!/RT2

- 40/40
- 0/63
- 68/0

~ die gesamte Abschaltreaktivitit (alle Kontrollstibe ganz ein-
gefahren)

Alle MeRBpunkte wurden mit dem Quellmultiplikationsverfahren und
dem source-jerk-Verfahren mit der oszillierten Quelle gemessen.
Da der Betrieb des Neutronengenerators mit einigen Schwierigkei-
ten verbunden war, wurden nur die wichtigsten Punkte - vor allem

die stark unterkritischen Zustinde - auf diese Weise gemessen.

Als Detektoren fiir alle MeBverfahren dienten je zwei BF3-Ionisa-
tionskammern und He3-Z§h1rohre, die ungefihr symmetrisch rund
um das Core auBerhalb des radialen Blankets angeordnet waren.
Die Signale der Ionisationskammern wurden von linearen Gleich-
stromverstirkern verstirkt, und dann in digitale Signale umge-
wandelt. Die MeB8bereichswahl der Verstirker wurde von einer
HP-Rechenanlage gesteuert, so da8 bei den source-jerk-Messungen
durch automatisches Umschalten zu jeder Zeit der giinstigste MeR-

bereich eingestellt wurde.
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Erste Ergebnisse

Da die Auswertung der Experimente und die Berechnungen noch
nicht abgeschlossen sind, kdnnen noch keine endgiiltigen Aus-
sagen gemacht werden. Generell 1id8t sich jedoch bereits fol-

gendes feststellen:

Die Ergebnisse der beiden source-jerk-Verfahren stimmen inner-
halb der MeRgenauigkeit liberein, wenn man bei der oszillierten
Quelle eine Korrektur fiir Streuneutronen im ausgefahrenen Zu-
stand der Quelle anbringt. Die Korrektur betrigt je nach Un-
terkritikalitit bis zu +127 (bei ca. 9 §).

Die Ergebnisse der vier Detektoren stimmen ebenfalls im Rahmen
der MeRgenauigkeit iiberein. Allerdings war bei stark unterkri-
tischen Zustinden die Zihlrohrstatistik so schlecht, da8 nur

die Ergebnisse der Iconisationskammern verwendet werden konnten.

Der MeBfehler bei den source-jerk-Messungen ist in allen Fillen

kleiner als 5%.

Eine erste Auswertung der Quellmultiplikation (ochne Korrekturen
fiir die Anderung der Detektorempfindlichkeit) zeigt im Vergleich
zu den source-jerk-Ergebnissen wesentlich grdBere Reaktivitits-—
werte (bis zu 30%7). Korrekturfaktoren aus DIXY-(r,z)-Rechnungen
verkleinern diese Diskrepanz auf etwa 1/3., Weitere Rechnungen

in (x,y)-Geometrie bzw. mit Transportcodes sind noch im Gange.

Vergleiche mit Diffusionsrechnungen (KASY, 4 Gruppen, KFKINR-
Satz) zeigen eine sehr befriedigende Ubereinstimmung mit den
source-jerk-Ergebnissen. Es muB jedoch noch der EinfluB der
verschiedenen unterkritischen Zustédnde auf Beff untersucht
werden. Als reprisentatives Beispiel sind in Tabelle ! die
Ergebnisse fiir die Summencharakteristik von RT! und RT2 ange-

geben,
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Tabelle 1|

Vergleich zwischen Rechnung und Experimenten

verschiedener unterkritischer Zustinde in SNEAK-9A-2

Stellung der Rechnung Quellmultiplikation
Regeltrimmsysteme KASY, 4 Gr. Source jerk hne Korrektur Korrektur aus
KFKINR 1) ohine DIXY~(x,z)
RT1/RT2 [cn:‘l Bk/k’7| R/E 1 1)
Ak/k Ak/k R/E Ak /k R/E
45/45 0.0055 0.0059 10.93 0.0061 0.90 0.0059 0.93
50/50 0.0111 0.0118 | 0.94 0.0126 0.88 0.0119 0.93
60/60 0.0220 0.0225 | 0,98 0.0260 0.85 0.0234 0.94
70/70 0.0312 0.0318 10,98 0.0377 0.83 0.0331 0.94
80/80 0.0374 0.0379 | 0.99 0.0462 0.81 0.0402 0.93
90/90 0.0400 0.0408 | 0.98 0.0504 0.79 0.0438 0.91
2

D Bggg = 0.689.10

LI-121



K})

3

30
29
28
27
26
25
24
23
2
U
2
18
18
177
16
15
14
1
12
11
10
09
08
07

06

05

121-18

Y
85 a6 10 - 115 20 25 K] kil 32
KY4
30
Ri2 T Ri2 R
T T 7 S T T _
A 25
e nzone
S RH REHT S
[ w3 K RT.D.
[AY) A T T Tyl & 20
i ML -y il W
15
S T S
RY2 RT2
T S
Auflenzone 10
Blanket
]
HE)
05 06 07 08 09 10 1 12 13 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 2L 25 26 27 28 29 30 3 32
0
SNEAK-9A-1 Querschnitt des kritischen Cores
. ) N S
S Sicherheitsstab
T Trimmstab
R Regelstab W
A SNR- Abschaltstab
RT1, RT2 SNR -Regeltrimmstab Abb. &



121-19

K74

K}

36
29
28
27
26
25
24
X
22
2
20
19
18
17
16
15
14
13
12
1
10
09
08
07

06

05

Y
86 10 - 115 20 25 30 kil
3
30
jn31Re] DTN
LAY 1Y L
=
25
A
RT4 =l Ll
2 R12
< T T T 20
A A
L A
R
15
2 Ri-2
T
R 10
)
0
ﬂ -
05
85 06 07 08 03 10 M 12 13- 14 15 16 17 18 19 20 21 22 23 2L 25 2627 28 28 30 A 32
0
SNEAK-9A-2 Querschnitt des kritischen Cores
N S

S Sicherheitsstab

T Trimmstab W

R Regelstab

A SNR - Abschaltstab

RT1,RT2 SNR - Regeltrimmstab ]

D Neutronendetektor



121-20

2, Messung des Einflusses von Kontrollstiben auf die Leistungsverteilung
in der SNR-300-Nachbildung SNEAK-9A-2
(R, BShme, G, Durance, IASR)

Die Messung der Leistungsverteilung in der SNEAK-9A-2 Anordnung 1-1_7
wurde abgeschlossen. Die in Abb. 6 gezeigte Anordnung wurde bei 3 unter—

schiedlichen Stellungen der Kontrollstdbe kritisch gemacht:

Eintauchtiefe der
Konfiguration Bezeichnung Regel-Trimm-Stibe
in der in der
Innenzone AuBenzone
1 9A-2 40 em 40 cm
2 A 9A-2 28 ecm 50 em
3 B 9A-2 58 cm 20 em
., . . . 35 238
In jeder Konfiguration wurden axiale Traversen der U~ und U-Spaltrate

an den in Abb., 6 eingezeichneten Positionen gemessen. Die meisten Traversen

wurden mit Spaltkammern gemessen,

An drei radialen Positionen wurde die Leistungsverteilung aus der Aktivie-
rung der Brennstoffplittchen durch y-Analyse ermittelt. Die relative Inten—
sitdt der y-Emission der Brenmnstoffplittchen nach ca, 20 h x 500 W Verweil-
zeit im Reaktor und einer Wartezeit von ca., 30 h wurde mit einem NaJ(Li)-
Detektor gemessen. Die Intensitidtsverhdltnisse nach Untergrundsubtraktion
oberhalb der Diskriminatorschwellen bei 430 keV, 580 keV und 890 keV ergaben
jeweils eine axiale Traverse. Die gute Ubereinstimmung der drei Traversen im
interessierenden Corebereich zeigte an, daB die Messung nicht stark durch
Anderungen der Spaltproduktausbeute aufgrund von Spektralinderungen beein-
fluBt warde. Deshalb wurde fiir eine vorlidufige Auswertung eine der Spaltraten-—
verteilung proportionale Traverse durch Mittelung erzeugt, Eine vorliufige

Fehlerschidtzung ergab ca, 1Z Unsicherheit fiir jeden MeBpunkt,
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Die Traversen in den Positionen 17/20, 16/22 und 09/25 kdnnen direkt mit
der Summe der Spaltraten aus Kammermessungen in den symmetrischen Positionen
18/20, 19/22 und 26/22 verglichen werden (Abb., 7, 8 und 9),

Die Ubereinstimmung der Resultate dieser vdllig verschiedenen MeRverfahren
ist gut. Geringfiigige systematische Abweichungen in der N3Zhe der Core-Blanket-
Grenze kdnnen durch Anderungen der Feinstruktur der FluBverteilung in diesem
Gebiet hervorgerufen werden. Die Spaltkammern integrieren nimlich iiber die
FluBverteilung in einem grdferen Bereich, der auBer Brennstoff auch Kiihl-
mittel und Strukturmaterial enth#lt, wihrend bei der Brennstoffplittchen-

methode allein die Brennstoffaktivitit gemessen wird,

Der Vergleich der Resultate der unterschiedlichen MeBverfahren sowie eine
Reihe von zusdtzlichen Experimenten bestitigen die Zuverlidssigkeit der
Traversenmessungen., Zusammen mit den Ergebnissen von Folienaktivierungen
werden die Daten zur Uberpriifung von Rechenprogrammen fiir die SNR-300-

Auslegung bereitgestellt,

Referenz

/1_] M, Pinter - 4, Vierteljahresbericht 1972
KFK=-1272/4
1213,6 SNEAK-9A: Geometrischer Aufbau und MeBprogramm
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FIG. 7 AXTAL POWER DISTRIBUTION IN SNEAK=9A2
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FIG.8 AXIAL POWER DISTRIBUTION IN SNEAK~9A2
AR 4
o ++ Ty
++~N‘ +a _ .
4 +y ROD INSERTION DEPTH
+ A&,
Te) G +
) +F by
o + +
- $ +
* B
+F +y
+é 'h.g.
_,,df +,
&
L—D +
0 & +,
& *
",
To}
~ POSITION 0§9/25 B
[~ Bt CONTROL ROD CONFIGURATION 28/59 ’h+t
A : GAMMA-ACTIVITY OF PLATELETS ++
+ : FISSION CHAMBER TRAVERSE
W
o
CORE BLANKET
“?
s
-4
o ' AXIAL D||STANCE FSEOM CORE MIDPLANE IN CM T+
T T T T T T 1
-50 -40 -30 ~20 -10 U 10 20 30 40 50

%T-171



FIG.9 AX1AL POWER DISTRIBUTION IN SNEAK-9A2
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122 REAKTORTHEORIE

1222 Rechenverfahren und Berechnung der Eigenschaften von Reaktoren

1222.1 Mathematische, numerische und Datenverarbeitungsprobleme der

Reaktorphysik und —technikG

1. Improvement of the one-dimensional multigroup diffusion program in
the NUSYS systeml)
(H.B, Stewart, INR)

Previous studies [—1_7 have shown that the numerical accuracy of
the NUSYS one-dimensional diffusion program 06731 was not satisfactory.
In an attempt to correct this, a careful study of different numerical
methods was undertaken 1_3_7. Using the customary procedure of fission
source iterations with no up-scattering (e.g. 1-2_7, pp. 190 ££,),
the problem reduces to repeated solution of source problems for each

energy group:

(l) (D¢')' - Z? = -f in (ai_l,ai), i = t, ecey P
D$' and ¢ continuous at a;

with given boundary conditions at a_ and ap . D and I are assumed
piecewise constant, f is piecewise continuous, and we have chosen

slab geometry for simplicity,

The most popular method of solution is to choose a point mesh {xk} and
integrate the differential equation over individual mesh steps. Thie yields

three-point difference equations such as

1) Brster Bericht
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- (zk% + zk_%) ¢ * h/2 =~-£ h

Together with difference equations derived from the boundary conditions,

one has a tridiagonal matrix which can be inverted by Gaussian elimination.
Another solution method begins by factoring the differential eguation'(l)
into three first order equations; for example, the following are equivalent
to (1):

o' + aZ/D T

3

B' + aB/D -£

D' = ap + B

The boundary conditions for (1) give initial conditions for a« and B at
the left, and a condition for ¢ at the right. Solving (3) involves choosing
difference equations, solving for a and then B from left to right, and finding

¢ by solving the last equation from right to left,

It is possible to discretize (3) in such a way that the resulting process
is equivalent to Gaussian elimination of equations (2). However, many
plausible discretizations of (3) exist which are not equivalent to
Gaussian elimination; in particular, the NUSYS Program 06731 apparently
uses such a non—equivalent discretization. This fact called for a practical

comparison of various discretizations of (3) and Gaussian elimination.

The results !-3_7 of this comparison, which used simple reactor model

problems are easily summarized:

(A) All of the methods performed unsatisfactorily in some cases using single
precision arithmetic on the IBM 370/165 (i.e. about 7 decimal digits).

(B) In double precision, Gaussian elimination was clearly more accurate

than those discretizations of (3) which were tested.
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For these reasons, NUSYS Program 06731 has been reprogrammed to use three-
point difference formulas like (2), solved in double precision arithmetic
by Gaussian elimination. (It was not found necessary to store the fluxes
in double precision.) The resulting improvement is illustrated by the

accompanying Abb, 1,modified from 1-1_7.

For example, the two upper curves, for bare homogeneous reactor models with
26 groups and with 1 group, show the lack of convergence for small h which
had been caused by single precision, and the better accuracy of the new
difference formulas even for large h. The lower two curves are for a model
with two zones, core and blanket, The one-group model shows essentially the
same eigenvalues found by both methods, although a comparison of fission
sources shows the new difference formulas to be noticeably better. In the
26-group 2-zone model accuracy is improved, and also corresponds better to

the behavior for the problem condensed to one group,

Some other changes in Program 06731 have been or are being made, The
acceleration of the outer iterations was found unsatisfacotry, and has been
replaced by a standard method of Chebyshev polynomials., The program now
calculates, from the fission sources of the final iteration, rigorous
bounds on keff for the discrete problem, Furthermore, the options of time-
eigenvalue search and of external source problems are being reactivated.

All improvements will be available on 1., August 1973,

It is hoped that the new version of Program 06731 will satisfy user needs
for diffusion theory problems of up to 26 energy groups. For more groups,

a new code using diffusion and P. approximations is being written.

I
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2, Erweiterungen und Verbesserungen fiir das FluSsynthese-Programm KASY

und die Verkniipfung mit einer verbesserten Version des 2—-dimensionalen

1)

Diffusionsprogramms fiir Dreiecksgeometrie TREPAN
(G. Buckel, INR)

Das Karlsruher FluBSsynthese-Rechenprogramm KASY [-1_7 steht schon seit
geraumer Zeit fiir Routinerechnungen zur Auslegung des Kerns von schnellen
Leistungsreaktoren zur Verfiigung, Dabei wurden hauptsichlich Unter-
suchungen zur optimalen Anordnung und fiir die Wirksamkeit von Absorber-
und Regelstiben angestellt (z.B. / 2_7, [ 3_7).

Ausgedehnte Vergleichsrechnungen von KASY mit anderean Rechenprogrammen,
die totalnumerische Feinmaschen-Verfahren verwenden, haben gezeigt,

daB bei ausreichender Genauigkeit mit der Synthesemethode beachtliche
Einsparungen an Rechenzeit und Speicherplatz erzielt werden kdnnen [-4_7,
[-5_7. AuBerdem ist zu beriicksichtigen, daB diese Rechenprogramme

mit Feinmaschen-Verfahren hiufig sehr engen Begrenzungen beziiglich

der Anzahl der Energiegruppen, der Schrittweiten in den drei
Koordinatenrichtungen und der Reaktorzonen konstanter Material-
zusammensetzung unterworfen sind., Gibt es keine expliziten Grenzen, dann
ist hdufig fiir spezielle Problemstellungen der Aufwand an Rechenzeit

und Kernspeicheranforderung von einer solchen GréSenordnung, da8

aus diesem Grund die Anwendung derartiger Rechenprogramme nicht mehr
tragbar ist. Zufriedenstellende Ergebnisse sind nur mit einer griBeren
Anzahl von Energiegruppen und einer hinreichenden Begrenzung der Maschen-—

weiten im Koordinatengifter zu erzielen. In realistischen Beispielen

1 Erster Bericht



122-6

wiirde dies eine Anforderung von etwa 2000 K Bytes Kernspeicher
fiir eine reine Rechenzeit von 5 - 10 Stunden fiir jede spezielle An-

ordnung der Regel- und Absorberstibe bedeuten.

Fiir solche Anwendungen sind die Syntheseverfahren besonders gut
geeignet. Den grdften Aufwand an Rechenzeit erfordert das Bereit-
stellen der Versuchsfunktionen. Sind diese aber einmal berechnet,
kann mit demselben Satz dieser Versuchsfunktionen fiir jede be-
liebige Stellung der Regel- und Absorberstibe mit einer Synthese-
rechnung die Neutronenflufverteilung im Reaktor und der zugehdrige
Wert des effektiven Multiplikationsfaktors ermittelt werden.

Dabei erfordert jede Syntheserechnung etwa ein Drittel der Rechen-
zeit, die zur Berechnung einer Versuchsfunktion erforderlich

ist. (Diese Aussage gilt fiir hexagonal /Z Geometrie - bei XY/Z,
R6/Z und RZ/® Geometrie ist — bedingt durch das schmellere
Diffusionsprogramm DIXY zur Berechnung der Versuchsfunktionen -

das Verhiltnis etwa 1 : 1)

Eine wesentliche Erweiterung erfuhr das Rechenprogramm KASY

durch die Aufnahme der hexagonal /Z-Geometrie, bzw. genauer Drei-
ecks/Z-Geometrie, woriiber Anfang 1972 in einer Verdffentlichung
berichtet wurde /5]. Auslegungsrechnungen mit ausreichender
Genauigkeit waren fiir diese Geometrie aber erst méglich, als auch
die Begrenzungen in dem bei der Firma Belgonucléaire entwickelten
Rechenprogramm TREPAN zur Ermittlung der zweidimensionalen Versuchs-
funktionen in Dreiecksgeometrie erweitert wurden. In der neuen
Version von TREPAN ( die bei der GfK seit Mitte Mai zur Verfiigung
steht ) sind Diffusionsrechnungen mit 40 Energiegruppen , jeweils 60
Punkten in den beiden Koordinatenrichtungen und 50 Reaktormischungen
mSglich. Die Anzahl der Reaktorzonen mit konstanter Material-
zusammensetzung isgbeliebig grof. AuRerdem wurden Verbesserungen
zum Stabilit3dts— und Konvergenzverhalten in das Rechenprogramm TREPAN

eingebaut /[6/.

Die Verbesserungen in der augenblicklichen Version von KASY

bestehen im wesentlichen in:
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1.) der Reduzierung des Kernspeicherbedarfs fiir das Programm
von zuletzt 64 000 Bytes auf 50 000 Bytes und fiir das Daten-
feld durch Verbesserungen in der Organisation des Programm-

ablaufs und der Speicherbelegung.

2.) der Reduzierung der Rechenzeit durch Verbesserung des

Programmablaufs

3.) der Beseitigung sé@mtlicher expliziter Beschrinkungen beziliglich
der Anzahl der Energiegruppen, der Gitterpunkte in den drei
Koordinatenrichtungen, der Reaktormischungen, der Zonen

gleicher Materialzusammensetzung und der Versuchsfunktionen.

4,) der Vereinfachung der Dateneingabe durch die M&glichkeit zur
Berechnung von Folgef#dllen. Fiir jeden Folgefall brauchen im
wesentlichen nur die Daten eingegeben zu werden, die sich gegen-

tiber der vorhergehenden Rechnung gedndert haben.

5.) der Vereinfachung in der Vorbereitung der Versuchsfunktionen.
Hierzu als Beispiel: Sollen die NeutronenfluBSverteilung und
der effektive Multiplikationsfaktor in Abhingigkeit von der
Stellung eines Regelstabs ermittelt werden, der in gleichm#RBigen
Schritten von 5 cm in den Reaktorkern eingefahren wird, so miissen
die Versuchsfunktionen einmal fiir die erste Stellung ortho-

normiert werden und stehen dann fiir alle Folgefdlle zur Verfiigung.

6.) der Moglichkeit zur Verwendung ortsabhingiger Werte des

Spaltspektrums CHI

Mit den beiden neuen Programmversionen von TREPAN und KASY wurden
Rechnungen im INR durchgefiihrt /7/. Es sollte die Abhingigkeit des
effektiven Multiplikationsfaktors von der Dampfdichte in einem gas-
gekithlten 1 000 MWe-Reaktor untersucht werden. Uber die Ergebnisse

dieser Untersuchungen wurde an anderer Stelle berichtet /8]. D
In diesem Zusammenhang soll nur die Anwendbarkeit der Rechenprogramme

auf Problemstellungen dieser Art von Interesse sein.

1)Das Problem hat Bedeutung fiir den Fall eines Eindringens von Wasserdampf
aus dem Dampferzeuger (eines gasgekiihlten Reaktors mit indirektem Kiihlkreis
lauf) in den Primirkreislauf infolge eines Lecks.
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Da die GrdBenordnung der untersuchten Effekte als sehr klein zu
ervarten war, muBte eine erhdhte Rechengenauigkeit fiir den
NeutronenfluB und den effektiven Multiplikationsfaktor zugrunde
gelegt werden., Die fiir beide Rechenprogramme eingegebenen Ge-
nauigkeitsschranken von 10—.4 fiir den effektiven Multiplikations-
faktor und von 5 - 10-.3 fiir den NeutronenfluB ist bei der Be-

urteilung der ermittelten Rechenzeiten zu beriicksichtigen.

Die Versuchsfunktionen wurden fiir ein Dreieckskoordinaten-

netz von 36 X 36 Maschenpunkten mit 81 Zonen konstanter Material-
zusammensetzuﬁg und in einer 26-Energiegruppendarstellung be-
rechnet. Bei der Syntheserechnung wurden 64 Gitterpunkte in der

zu synthetisierenden Z-Richtung angenommen. Damit ergaben sich

die Schrittweiten von 5,7 cm in X- und Y-Richtung und von 4,2 cm
in Z-Richtung. (Das bedeutet, daf fiir jede untersuchte Dampfdichte
Werte fiir den NeutronenfluB an etwas mehr als 2 Millionen Punkten
im Phasenraum berechnet wurden)

Die Rechenzeit zur Erstellung einer Versuchsfunktion betrug 50 Min.,
eine Syntheserechnung mit 3 Versuchsfunktionen erforderte 18 Min.

auf der Rechenanlage IBM 370/185.

Leider erfiillte sich nicht die Erwartung, daR die einmal fiir eine
bestimmte Dampfdichte berechneten Versuchsfunktionen auch fiir

die Syntheserechnungen bei anderen Dampfdichten verwendet werden
konnen. Eine Anderung der Dampfdichte bewirkt eine Anderung der
Spektren in den Versuchsfunktionen und die Ergebnisse haben gezeigt,
daB die Synthesemethode sehr empfindlich auf Spektrumsinderungen
in den Versuchsfunktionen reagiert. Diese Zusammenhinge miissen
aber noch eingehender untersucht werden, Doch auch unter Beriick-
sichtigung des Aufwands zur Berechnung einer groferen Anzahl von
Versuchsfunktionen als urspriinglich angenommen, waren mit der
Synthesemethode noch Ergebnisse mit ausreichender Genauigkeit

zu erzielen. Totalnumerische Feinmaschen—Methoden erfordern bei
Problemstellungen dieser Art und bei den heute zur Verfiigung

stehenden Rechenanlagen einen nicht mehr zu vertretenden Aufwand.
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L))

3. D 3 D, ein dreidimensionales Multigruppendiffusionsprogramm
(B, Stehle, INR)

Einleitung

Der dreidimensionale Diffusionscode D 3 D wurde entwickelt, um die homogene
Multigruppendiffusionsgleichung fiir echt dreidimensionale Probleme wie ver-
schieden tief eingefahrene Stibe oder Coreverbiegungen zu l3sen, D 3 D 13st
die Multigruppendiffusionsgleichung mit beliebiger Abwirtsstreuung in
cartesischen Koordinaten (x, y, z) und Zylinderkoordinaten (6, r, z). Fiir
die Anzahl der Gruppen, Mischungen, Maschenpunkte, Mischungszonen gibt es
keine Einschrédnkung. Die Optionen adjungiertes Problem, ortsabhingiges
Spaltspektrum, Nichtdiffusionsgebiete, Interrupt-Testart sind implementiert.
D 3 D steht seit August 1972 einschlieBlich Eingabebeschreibung zur Ver-
fiigung. Dem Benutzer wird nur ein Minimum an Eingabe zugemutet. Die meisten
GroBen haben Standardwerte, Alle ableitbaren Grdfen werden vom Programm

berechnet. Das Data Management wird vom Programm {ibernommen,

Die Auswertung der dreidimensionalen Fliisse ist einem dreidimensionalen
Auswerteprogramm AUDI 3 vorbehalten 1-4_7. Die von AUDI 3 angeforderten

Daten werden von D 3 D bereitgestellt.

In der Zukunft kann eine weitere Konvergenzbeschleunigung auBer der unten (s.122-p)
genannten notwendig werden (S.122-12unte) . Zusitzlich zu den vorhandenen

Geometrien ist Dreiecksgeometrie geplant.

Eine Programmbeschreibung sowie die Eingabebeschreibung sollen als KFK-

Berichte erscheinen,

Losungsverfahren

Diskretisierung:

Uber den Reaktor wird ein 'achsenparalleles' Gitter gelegt, derart, daB die
Mischungsgrenzen mit den 'Ebenen' des Gitters zusammenfallen. Durch Boxinte-
gration ( [-1_7 Seite 181 ff) des Gleichungssystems erhilt man ein lineares
algebraisches Eigenwertproblem, dessen Unbekannte, die Gruppenfliisse an den
Gitterpunkten, innerhalb der Energiegruppen mit den Fliissen der Nachbarpunkte
(7-Punktformel), auBerhalb der Gruppen mit den Fliissen derselben Gitterpunkte

verkniipft sind.

1) Letzter Bericht in KFK 1270/2, S. 122-9
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Anordnung der Gleichungen:

Die Flisse werden gruppenweise, innerhalb der Gruppen ebenenweise, in den
Ebenen in Vierzeilembldcken zusammengefaBt, Von den schachbrettartig

schwarz-weiB gekennzeichneten Punkten der Ebenen werden zuerst die Fliisse
der 'schwarzen' Punkte von Vierzeilenmblock zu Vierzeilenmblock jeweils von

Spalte zu Spalte angeordnet, dann in gleicher Weise die der 'weiSen' Punkte

(37).

Die duBere oder Quelliteration wird durch die klassische Poweriteration aus-—
gefiihrt, Die inneren Iterationen, die successive Aufldsung der inhomogenen
Gleichung fiir jede einzelne Gruppe, werden durch zwei geschachtelte Blockiiber-
relaxationen ausgefiihrt: Die durch die Ebenenmblockung erzeugte Blocktridiago-
nalgestalt gibt AnlaB zu einer Blockiiberrelaxation mit optimalem Beschleu-
nigungsparameter. Zur Inversion der Diagomalbldcke werden in jeder Ebene

die Gleichungen zyklisch reduziert auf die Fliisse der 'schwarzen' Punkte.

Die wegen der Vierzeilenblockung auftretende Blocktridiagonalgestalt gibt
wieder AnlaB zu einem Blockiiberrelaxationsverfahren mit optimalem Beschleu-
nigungsparameter., Diese Blockiiberrelaxation ist das im zweidimensionalen
Diffusionsprogramm DIXY angewandte Verfahren,

Die optimalen Beschleunigungsparameter werden im vorauspus dem durch Power-
iteration berechneten dominanten Eigenwerten der GauB—-Seidel-Matrizen bestimmt.
(/17, Seite 97 £ff, 283 £f, [27, [3]).

Beschleunigung durch Grobgittertechnik

Aus dem vorgegebemen feinen Punktgitter wird eine Hierarchie grober Gitter
konstruiert, Ausgehend vom grdbsten Gitter werden die Gleichungen fiir die
groben Gitter geldst und nach einer linearen Interpolation als Schitzungen
fiir die Losungen der Gleichungen der nichst feineren Gitter der Hierarchie
benutzt. Auf diese Weise erhdlt man schlieBlich die Ldsung fiir das vorge-

gebene feine Gitter.
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Abfragetechnik

Die Iterationen werden beendet, wenn die maximale relative Anderung zwischen
aufeinanderfolgenden Iterationsschritten eine vorgegebene Schranke nicht
iiberschreitet, Um iiberfliissige Iterationem zu vermeiden, kdnnen diese
Schranken stufenweise bis zur vorgegebenen Genauigkeit verschidrft werden.

Eine grobe Abstufung wird von Punktgitter zu Punktgitter vorgenommen,

Die Genauigkeitsstufe fiir ein Punktgitter wird ausgehend von der Genauigkeits-
stufe des grdberen Gitters iliber Zwischenstufen erreicht, Diese eben genannten
Genauigkeitsschranken k3nnen bei den inneren Iterationen in Abh#ngigkeit
vom Konvergenzradius verschirft werden, Der Konvergenzradius ist gleich

w-1, wobei w Relaxationsparameter ist ( 1-1_7, Seite 111),

Data Management

Die Verwaltung der Daten ist so ausgelegt, daB von dieser Seite keine Ein-
schrinkung fiir die Benutzung gemacht werden muB, Einerseits wird der Kern-
speicher dynamisch belegt. Andererseits kdnnen allé grofien Datenfelder extern
gespeichert werden, sodaB man sich auf Kosten von Transferzeit auf ein von
der Zahl der Energiegruppen unabhingiges Minimum an Kernspeicherplatz be-
schrinken kann, Steht jedoch mehr Kernspeicher als das Minimum zur Verfiigung,
werden diese Felder in Abhingigkeit von der Gebrauchshiufigkeit im Kernspei-

cher angelegt.

Anvendungen
IAEA-3D-2Gruppen-Benchmarkproblem eines Leichtwasserreaktors von
B, Micheelsen (/5])

Die Berechnuﬁg thermischer Reaktoren durch Differenzverfahren erfordert
bekanntlich feine Maschennetze und eine groBe Zahl von Iterationen, Bei

4O% 40% 39 = 62 400 Maschenpunkten wurde viermal interpoliert. Es erga-
ben sich 95 + 150 + 110 + 151 = 506 HuBere Iterationen bei einer Genauig-
keit des Quellkriteriums von 0,00t%,

Die Rechenzeit betrug 190 Minuten bei 900 K Kernspeicher auf der IBM 370/165,
Eine kiirzere Rechenzeit hitte sich vermutlich durch schwichere Abfragen

in den ersten Schritten erreichen lassen.



122-13

SNR-26—Gruppenrechnungen

Da eine dreidimensionale Stdrungsrechnung zur Zeit noch nicht
mbglich ist, wurden statt dessen zwei Diffusionsrechnungen
durchgefiihrt, um Auswirkungen von Verbiegungen im Reaktor zu
untersuchen.

Bei der zweiten Rechnung muBte eine groBe Zahl von Mischungen
(ca. 1000) verarbeitet werden. Zu diesem Zweck wurde die
M8glichkeit geschaffen, die Querschnitte extern zu speichern.

Fiir die Rechnung des gestdrten Reaktors wurde als Schitzung

die L8sung sowie die Relaxationsparameter vom ungestdrten Reaktor
benutzt. »

Bei einem Netz von 24% 28 X31 = 20 832 Ortspunkten ergaben sich
auf der IBM 370/165 folgende Rechenzeiten:

Ungestdrter Reaktor:

54 Minuten bei 3 Interpolationen und einer Genauigkeit fiir das
Quellkriterium von zunichst 0.01 fiir alle Gitter und nach Er-
reichen dieser Genauigkeit von schlieflich 0.001 fiir das

feinste Gitter (Kernspeicherbelegung 700 K).

Diesselbe Rechnung mit von vornherein endgiiltiger Genauigkeit
ergab 96 Minuten Rechenzeit. Ein Versuch ohne Interpolation wurde

in diesem Fall nicht durchgefiihrt.

Gestdrter Reaktor:

121 Minuten bei voller Punktzahl und 0.001 Genauigkeit fiir das

Quellkriterium.
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SICHERHEIT SCHNELLER REAKTOREN

1231, Theoretische Untersuchungen und Reaktorsicherheit

1231,.1 Ortsabhingiger Dynamikcode KINTIC*‘g

(L. Mayer, INR)

Die erste Fassung des Codesystems KINTIC, KINTIC-1, wurde in 1-1_7 be-

schrieben. Inzwischen befindet sich eine erweiterte und verbesserte Version
KINTIC-2 in Vorbereitung, deren bereits fertiggestellte neue Optionen die

folgenden sind:

2.

3.

Die verbesserte quasistatische Methode zur Berechnung der Neutronenflu8-

verteilung wurde eingefiihrt,

Die Behandlung der Querschnitte wurde auf ein Konzept umgestellt, das
mit Dichte und Volumenanteilen der sog. Makromaterialiem (Brennstoff,
Hiille usw.) arbeitet, Folgen dieser Abinderung sind:

a, Ersparnis im Kernspeicherbedarf '

b. Mikroskopische Querschnitte und Doppler—-Koeffizient kSnnen wahlweise
Funktionen der Konzentrationen der Makromaterialien sein (Beispiel:
Mikroskopische Querschnitte und Doppler sind vom jeweiligen Na-Anteil
bei Natriumverlust abhingig).

¢. Vereinfachte und verallgemeinerte Beschreibung der duBeren StSrung
durch Materialbewegung, z.B, durch Definition einer Anderung der

Makromaterialanteile,

Organisatorische Verinderungen: Unter diesen ist die fiir den Benutzer
wichtigste, daB8 die Dopplerdaten nicht mehr in Form von gestanzten Karten
in die Eingabe eingeordnet werden miissen, sondern als Datenfile auf Band

oder Platte iibergeben werden,

Die jetzt vorliegende Version von KINTIC-2 ist voll einsatzfihig, jedoch

noch nicht dokumentiert. Eine Dokumentation wird friihestens nach dem Einbau

in KAPR@S und der Ankopplung der neueren Version des Thermodynamikmoduls

erfolgen.

Literatur:

1-1_7 L, Mayer, H., Bachmann

KFK-1627 (1972)
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1231.1. BNR - Modul

Verbesserte Berechnung der Zustandsgleichung von Brenn-

‘stoff fiir die Analyse von Bethe-Tait-Unfillen™ 1)

(H.G. Bogensberger, E.A. Fischer, IASR)

Im Zusammenhang mit der Entwicklung des Disassembly-Codes KADIS
laufen Arbeiten zur Bereitstellung verbesserter Zustandsglei-
chungen fiir den Brennsﬁoff. Die bisher meist verwendete Zustands—
gleichung gilt fiir o, und basiert auf einer Arbeit von Menzies
aus dem Jahre 1963. Es ist das Ziel der vorliegenden Arbeiten,
die Daten auf einen modernen Stand zu bringen und insbesondere
eine Auswertung fiir das tatsichlich verwendete Mischoxid durch-
zufiihren, dessen Stdchiometrie sich im Laufe des Abbrandes #n-
dert. Dabei soll auch der Einflu8 der Spaltprodukte beriicksich-

tigt werden.

Die thermodynamischen Daten von Rand und Markin fiir Mischoxid

Rand und Markin [1] haben fiir Mischoxid der Zusammensetzung

U Pu

I-x x 02:y

die thermodynamischen Daten angegeben und die Dampfdriicke be-
rechnet. Dabei wurde angenommen, da8 im unterstdchiometrischen

1)Erster Bericht
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Kristall UO2 und Pu02_z ideal in L6sung gehen; im iiberstdchiome~-

trischen Kristall gehen UO und Puo,, ideal in Ldsung. Die Au-

24z
toren betrachten im wesentlichen die Reaktionen?(im unterstdchio-

metrischen Fall)

Pu0,_(s) + 50, > Pu0, (g) 1)
Pu0 (g) + %.02 > Pu0, (g) 2)
uo, (s) + U0, (8) (3)
U0, (8 + 70, + U0, (2) ®

Fiir die Partialdriicke der vorkommenden Gase erhilt man Glei-

chungen der Form

z
RT 1n pP“o - 3

RT In p
2 0

= -Ag + Ag + RT 1In x (5)
9 Pu0, (g) Puoz_z(s)
Diese Beziehungen, in Verbindung mit entsprechenden Gleichungen
fir die Reaktionen (2) bis (4), bestimmen die Partialdriicke aller
vorkommenden gasfdrmigen Komponenten als Funktion des 02-Poten-

tials.

Im iberstSchiometrischen Fall lauten die Reaktionsgleichungen

unter der Annahme, da8 U02+z ideal in L3sung geht

Pqu (s) -+ PuO2 (g) aYy
1

Puo (g) + 30 > Puo, (g) 2"

U0, (s) = 50, & U0, () 3"

W, & + 30, > U0, () %"

= solid (ﬂ) = gas
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Die Subroutine BRODAD (Brennstoffoxid-Dampfdruck) bestimmt aus
diesen Beziehungen die Partialdriicke der einzelnen Komponenten.
Die freien Enthalpien Ag sind aus [1] entnommen, ebenso die Ta-
belle des Oz-Potentials. Die Ergebnisse fiir 2000°K stimmen im

wesentlichen mit /1] iiberein.

Diese Daten kdnnen - #hnlich wie die Daten fiir reines U0, - zu
hSheren Temperaturen extrapoliert werden. Dabei erhilt man den
Gegamtdruck als Funktion der Temperatur; er ist fiir x = 0.15
und fiir verschiedene StSchiometrien in Abpb, | dargestellt. Man
sieht, daB bei Temperaturen um 2000°K der Druck sehr stark von
der Stichiometrie abhingt. Bei den hohen Temperaturen um 4000 -
5000°K, bei denen der Druck so hoch wird, da8 er zum Disassembly
fiilhrt, ist jedoch die Abhidngigkeit vom der StSchiometrie nur
mehr so schwach, daB sie im Vergleich zur Unsicherheit der Ex-

trapolation vernachldssigbar ist.

Die Subroutine SPAGAD (Spaltgasdampfdruck)

In diesem Unterprogramm kann sowohl der Partialdruck der einzelnen
Spaltprodukte als auch der Gesamtdruck berechnet werden. Als Aus-
wahlkriterium fiir die Beriicksichtigung in SPAGAD gilt die relative
Hiufigkeit und ein hoher Dampfdruck. Im vorliegenden Falle sind

dies:

As, Se, Br, Kr, Xe, Sr, Rb, Cd, Te, J, Cs, O.

Eine Sonderbehandlung erfahren die Verbindungen Cs_Br, Rb_Br, Cs_J,
Rb J, As, 0;, Cd O und Cs 0,. Diese Annahme stiitzt sich auf den
bisherigen Kenntnisgrad der chemischen Affinitit der betreffenden
Elemente /2]/. Bei den zu erwartenden Brennstofftemperaturen im
Leistungsbetrieb eines schnellen Reaktors (ca. 1000 - 1500°C)
kommen freies Brom und Jod praktisch nicht vor. Als bevorzugte
Reaktionspartner kennt man Rubidium und C#sium, die mit ungefdhr
gleicher Hdufigkeit Bromide und Jodide bilden.
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Die Bestimmung der Partialdriicke fiir Temperaturen von 3000°K bis
5000°K erfolgt durch Vergleich von verschiedenen Methoden. Im
ersten Falle wird der Sdttigungsdampfdruck von bisher gemessenen
Daten /[3] bis zur fraglichen Temperatur hinausextrapoliert. Im
zweiten Fall nimmt man an, da8 das Material bei der fraglichen
Temperatur vollstindig verdampft ist und deshalb niherungsweise
als ideales Gas behandelt werden kann. Offenbar hingt es von dem
zur Verfiigung stehenden freien Volumen ab, welcher Wert der klei-
nere ist. Der kleinere Wert stellt dann den gesuchten Partial-

druck dar.

Bei Temperaturen um 3000°K 15sen sich die chemischen Verbindungen
sicher wieder in ihre Einzelelemente auf /[2]. Eine Sonderbehand-
lung erfahren die Edelgase Krypton und Xenon sowie der iiberschiis—
sige Sauerstoff, der bei Betriebsbedingungen keine Reaktionspart-
ner findet. Hier ist die Mdglichkeit offengelassen, eine genau

bekannte Menge in das Spaltgasplenum abzufiihren.

Als Eingabe-Parameter wird der Abbrand (Teilchenzahl fiir Pu und U),
die Temperatur und die Porositdt (zur Bestimmung des freiem Volu-
mens) gefordert.,

Literatur

N7 M.H. Rand and T.L. Markin
AERE-R 5560 (1967)

027 Gmelin: Handbuch der Chemie

[37 Handbook of Chemistry and Physics, R.C. Weast,San
Edition 1971-1972, The Chemical Rubber C.O.
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1232 Spannungs- und Verformungsanalyse von Reaktorbauteilen und Systemen

HE

1232,4 Verhalten von Reaktorbauteilen unter dynamischer Belastung

1, Entwicklung eines Rechenmodells zur dynamischen Strukturanalyse eines

Reaktorcores unter internen Drucktransienten
(4, Zehlein, R, Alexas, IRE)

Die Grundversion eines Programmpakets zur Simulation des Verformungsverhal-
tens von Brennstabbiindeln unter transversalen Drucktransienten wurde ein-
satzfihig ("Biindelmodell"; programmtechnischer Aufbau in KFK 1273/1 er-
ldutert)., Die Programme zum automatischen Aufzeichnen der Rechenergebnisse
wurden erweitert und auf typische Testbeispiele (Einzellast am Rand, ther-
mische Dehnung aller Brennstibe, siehe Abb, 2) angewandt. Eine gute Kon-
trolle fiir die Rechengenauigkeit bietet der Testfall "Thermische Last":
Hier missen bei gleichmiBiger Erwirmung des Biindels die Linien OA, OB, OC

in sich selbst i{ibergehen (s, Abb, 2),
Folgende weiterfiihrende Arbeiten wurden abgeschlossen:

- Erstellung der in den kartesischen Freiheitsgraden ausgedriickten Flexibi-
lititsmatrix aus den mittels der Redundantenmethode ermittelten Koeffi-
zientenmatrizen (EinfluBkoeffizienten, Systemkoeffizienten). Zweck: Erwei-

terung auf dynamische Lasten und verallgemeinerte Randbedingungen,

- Analyse der Querschnittsabplattung des BE-Kastens bis zum Vorliegen der
"dichtesten Packung" des Brennstabbiindels ("Kompaktierung', s. Abb., 3).
Fiir das Modell einer dem Kastenquerschnitt entsprechenden sechsscharnieri-

gen Gelenkkette mit starren Gliedern kann eine dimensionslose Abplattung £

als Funktion des konstruktiv vorgegebenen Parameters Stababstand/Durchmesser

(%?§0 eindeutig dargestellt werden. Zur Erfassung beliebiger anderer
Querschnittsformen dient eine zusidtzliche "Koordinate" k, die als Form—
faktor interpretiert werden kann. Zweck: Definition des Zeitpunkts, von
dem an die Kraftiibertragungseigenschaften des Brennstabbiindels beriick-

sichtigt werden miissen.
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Die Uberlegungen zur Darstellung des BE-Kastems als diinnwandiger Stabbalken
filhrten zu folgendem Konzept: Das Rechenmodell beinhaltet einen zur Biege-
ebene symmetrischen Balken, der in Lingsrichtung in endliche Bereiche
("finite Elemente") unterteilt wird., Fiir jeden Bereich wird festgestellt,
ob bei dem gerade vorliegenden Verformungs—- bzw, Spannungszustand plasti-
sches FlieBen eintritt (v, MISES-Kriterium). Entsprechend den beiden mdg-

lichen Fdllen ergeben sich zwei Elementtypen (s, Abb, 4):

- fiir rein elastische Dehnungen wird der zugehdrige Bereich des Balkens als
diinnwandige, geschlossene Schale mit spiegelsymmetrischem, zeitlich

variablem Profil idealisiert,

- fiir elastoplastische Dehnungen wird der betreffende Bereich des Balkens
als zusammengesetztes, zeitlich verinderliches Gebilde idealisiert, be-
stehend aus zwei offenen, diinnwandigen, spiegelsymmetrischen Schalen fiir

den rein elastisch gedehnten Querschnittsbereich, und einer dazwischen

"aufgespannten" elastoplastisch gedehnten Membran,

geschlossene Schale T QST T %éc

[y —

Abb th a,c : offene Schale

: plastische Membran

o

HALK E;N TYPEN Vereinfachungen : ha= const.,hb=const.
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Der Ausarbeitung und Programmierung dieses Modells miissen noch Studien zum
Einflu8 von Vereinfachungen bei der Beschreibung von Kinematik, Statik,
Geometrie und Materialverhalten vorangehen. Von solchen Uberlegungen unbe-
rithrt bleibt das Programmpaket zur Ermittlung der Flichenmomente 1. und

2, Ordnung fiir beliebige diinnwandige Schalenprofile, mit dessen Kodierung

begonnen wurde. Die Fertigstellung wird fiir August 1973 erwartet.

Verdffentlichung:
(1) H, Zehlein

Vergleich marktreifer Finit-Element-Programme fiir die dynamische

Strukturanalyse
KFK 1791, April 1973

2. Verformung eines Brennelements durch HduBere statische/dynamische Quer-

lasten; Experimente und einfache Theorie
(R. Liebe, IRE) '

a) Versuche an Brennelement-Modellen:

Die Konstruktion der statisch/dynamischen Belastungseinrichtung und der
Modell-Brennelemente ist abgeschlosseh; z,Z2t, werden dafiir Fertigungsan—
gebote eingeholt, Fiir die Messung von Krdften, Beschleunigungen und
Driicken sind piezoelektrische Geber und Verstirker spezifiziert und be-
stellt worden. Die meStechnischen Vorversuche an verschiedenen DMS/Kleber
Kombinationen ergaben die optimale Anordnung. Fiir die trigheitsarme
Messung der groRen BE-Verformungen sind Photodioden-Ketten vorgesehen;

der Bau einer entsprechenden MeSvorrichtung ist in Vorbereitung.

b) Materialversuche:

Fiir die Durchfiihrung des begleitenden Versuchsprogramms 'Verhalten von
SNR-Kastenwerkstoffen bei hohen Dehnungsraten" ist ein Auftrag an das
Euratom~-Forschungszentrum in Ispra vergeben worden. Die von der GfK

iibernommene Fertigung der Zugprobén ist in Vorbereitung.



123-12

Theoretische_Arbeiten

Auf der Basis diskreter Feder/Dimpfer/Massen-Systeme wurde die gekoppelte
dynamische Biege- und Abplattungsverformung eines Brennelements berechnet,
programmiert und getestet. Unter der vorliufigen Annahme bilinearer Ver-
formungscharakteristika und trapezfSrmiger Lastpulse ist ein vereinfacht
gelagertes SNR-Brennelement untersucht worden, Die zeitlichen Verliufe von
Wegen, Geschwindigkeiten, Beschleunigungen, Kriften und Energien zeigen ty-
pische Merkmale, Zur Erfassung der dynamischen Wechselwirkung zwischen
Struktur und Kiihlfliissigkeit wurden erste Vorstellungen sowie 1D- und 2D-
Modelle entwickelt. Die Programmierung der '"Polsterwirkung" der Fliissigkeit

zwischen zwei Kisten ist in der Testphase,

1233 Untersuchung von Kﬁhlungsstﬁrungggﬁ‘

1233.1 Untersuchungen zur Stromungs- und Temperaturverteilung hinter lokalen

St6rungenl)
(D, Kirsch, P, Basmer, G, Groetzbach, IRE)

Versuche im Wasserkreislauf

Fir die experimentelle Ermittlung der Temperaturverteilung hinter lokalen
Kiihlkanalblockaden wurde zu Anfang des Jahres eine zweite Teststrecke
fertiggestellt und im Wasserkreislauf des IRE installiert, Es war vorgesehen,
in dieser Teststrecke die Temperaturverteilung hinter derjenigen Blockade

zu messen, hinter der aus den MeBwerten fiir Massenaustausch und Totwasser-
volumen die hochste mittlere Kihlmitteltemperatur im Totwasser mit 900 + 80 °c
berechnet worden war (KFK 1272/2), Bei dieser Blockade betrug das Verhéltnis
der blockierten Strémungsfliche zur gesamten durchstrdmten Fliche 8 = FBlnges
= 0,41; die Lage der Blockade war wie in Abb, 5 angedeutet. Wegen eines
Fehlers in einer Komstruktionszeichnung wurde jedoch in der Teststrecke zur
Ermittlung der Temperaturverteilung eine etwas griSere Blockade eingebaut

mit B = Fm/Fges = 0,47, Dies ist fiir den Vergleich mit der Blockade, fiir die

die mittlere Kiihlmitteltemperatur im Totwasser berechnet wurde, insofern

l)Le\:zt:et' Bericht in KFK 1272/3
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nicht schwerwiegend, als die Maximaltemperatur hinter der Blockade B = 0,47
sicher hther ist als hinter einer Blockade mit 8 = 0,41, wie sie eigentlich

hitte eingebaut werden sollen,

Weitere Einzelheiten zum Versuchsaufbau sind bereits in KFK 1272/3 angege-
ben worden. Obwohl die Zahl der Thermoelemente im Totwasser von 36 (davon

27 bei der Messung intakt) bei der ersten Teststrecke auf 46 (davon 44 bei
Messung intakt) erhdht wurde, konnte wegen des sehr viel grdBeren Totwassers
kein so vollstdndiges Bild der Temperaturverteilung erwartet werden wie bei
der ersten Teststrecke., Doch wurden die Thermoelemente so verteilt, da8
mindestens iiber die Maximaltemperatur eine gesicherte Aussage m8glich ist;
auch wurde ein Temperaturprofil senkrecht zur HauptstrSmungsrichtung ausge-
messen, aus dem die Form der Temperaturverteilung wenigstens qualitativ

erschlossen werden kann,

Die Versuchsbedingungen waren denen bei der ersten Teststrecke durchaus #hn-
lich, d.h, mit unterschiedlichen Durchsitzen und unterschiedlichen Tempe-
raturen wurden Reynoldszahlen zwischen 1,26 . 104 und 8,05 . lO4 eingestellt;
die Stableistung der Heizer betrug bei allen Versuchen ca, 46 W/cm, Wie bei
der ersten Teststrecke ergibt sich wieder, daB die gemessenen Temperatur-
differenzen, wenn sie mit der Aufheizspanne dimensionslos gemacht werden,
i,a. unabhingig sind von der Reynoldszahl, wie dies nach theoretischen Unter-
suchungen erwartet wird (1). Die dimensionslosen Temperaturen einiger weni-
ger Thermoelemente zeigen ein anderes Verhalten, das theoretisch nicht er-
klirt werden kann und das auch keine sinnvolle Abhingigkeit von der Reynolds-—
zahl oder einer anderen charakteristischen GréSe ergibt, Da hier vermutlich
eine falsche Anzeige vorliegt, wurden die MeBergebnisse dieser 5 Thermoele-

mente bei der Auswertung nicht verwendet,

DaB es zuldssig ist, aus den gemessenen Wassertemperaturen auf die Tempera-
turen eines von Natrium durchstrdmten Brennelements gleicher Geometrie zu
schlieBen, ist an anderer Stelle ausfiihrlich begriindet worden (1). Abb, 5
zeigt die aus den MeBwerten berechneten Temperaturen im Totwasser hinter
einer der Versuchsanordnung entsprechenden Blockade in der Coremitte eines
SNR-Brennelements, das am Innenrand der zweiten Corezone, also an der Stelle
des radialen Leistungsmaximums, angenommen wurde, In einem Abstand x = 10 mm
von der Blockade liegen die MeBwerte so zahlreich, daB hier ein Temperatur-
profil senkrecht zur Hauptstrdmungsrichtung angegeben werden kann. Die Form

dieses Temperaturprofils wird mit dem Strdmungsbild (Abb, 5, unten links) ver-
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stindlich: Wegen des kleinen Wirbels in der Ecke zwischen Blockade und
Kastenwand entsteht an dieser Stelle ein relatives Temperaturmaximum; das
daran anschlieflende relative Minimum wird durch das hier von oben zuriick-
stromende, etwas kdltere Kiihlmittel verursacht; dieses strdmt dann entlang
der Blockade zum Totwasserrand und wird dabei weiter aufgeheizt, so daB

in der N#dhe des Totwasserrandes die hdchsten Temperaturen beobachtet werden
(dies war auch bei der ersten untersuchten Blockade der Fall); der Totwasser—

rand selbst ist durch einen sehr steilen Temperaturgradienten gekennzeichnet.

Im Abstand x = 20 mm von der Blockade sind nur 6 Temperaturen angegeben
(Abb, 5), DaB diese hdher liegen als die Temperaturen bei x = 10 mm, 1iBt
sich ﬁahrscheinlich mit der Wirmeleitung durch die Blockade erkliren, die
ja von unten durch sehr viel k#lteres Kiihlmittel angestr®mt wird. Anderer-—
seits sind nur allenfalls geringfiigig hShere Temperaturen zu erwarten als
die hochsten aus MeBwerten berechneten (983 °C maximal bei x = 20 mm), da
die Temperaturen bei x = 40 mm bereits wieder deutlich niedriger liegen als
die bei x = 20 mm (Abb, 5)., Auch die ilibrigen, in Abb, 5 nicht eingétragenen
Temperaturen in griferen Abstinden von der Blockade liegen mit Werten zwi-
schen 660 °C und 840 °c niedriger; Damit kann man den SchluB ziehen, daB die
maximale Temperatur hinter der untersuchten Blockade die Sittigungstempera-—
tur nicht oder allenfalls gerade erreicht. Diese maximale Temperatur ist

- wie schon bei der ersten untersuchten Blockade - etwa gleich der aus
Massenaustausch und Totwasservolumen berechneten mittleren Kiihlmitteltempe-

ratur im Totwasser, von der bekannt war, daB sie zu hoch berechnet wird (1).

Wenn Blockaden, wie zuletzt untersucht, mit einem Blockierungsgrad

8 = FBe/Fges > 0,4 sicher detektierbar sind, wie bisher angenommen wurde,
konnte man nun weiter schlieBen, da8 das Auftreten von lokalem Sieden hinter
Blockaden unwahrscheinlich ist, Doch deuten erste Ergebnisse von Druckver-
lustmessungen an Stabbiindeln mit Blockaden darauf hin, daB die Grenze

der Detektierbarkeit bei einem hheren Blockierungsgrad angesetzt werden
muB, Die experimentellen Untersuchungen zu dieser Frage sind allerdings noch

nicht abgeschlossen.,

Versffentlichung zu 123313

(1) D, Kirsch
Untersuchungen zur Strdmungs- und Temperatur-Verteilung im Bereich loka-
‘ler Kiihlkanalblockaden in Stabbiindel-Brennelementen.
Dissertation Universitit Karlsruhe (TH) 1973/ KFK-Bericht 1794, Mai 1973



123-15

Sdttigungs- A [;?:]
temperatur ~ 1000%C _1020
o
-*.
° o N x =10mm
/W
o B 909 + \/
™ ¢ 1 // \\
i e /
\ //‘ B §OO ® \
NI \
> \
+
- 700 \\
Aus MeBwerten *
berechnet bei \
+ x=10
| o ;((: 2022 i 600 \
® Xx=40mm \
\
- 500 N
V507 ' J +50 y[nm]

Abb.5: Temperaturen im Totwasser hinter einer lokalen Blockade
im hochstbelasteten SNR- Brennelement; Blockierungs-
ngld B = FB[ /Fges = 0, 468

yimm]

Stréomungsbild
(nach [1])



123-16

1233,2 Experimentelle Untersuchungen zum Natriumsieden¥
(W. Peppler, IRE)

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

Die Auswertung der Versuche zum lokalen Sieden in der Negativbiindel-Test-
strecke (16 Unterkandle) wurde abgeschlossen, Ein zusammenfassender Bericht
wird zur Zeit vorbereitet, Bei allen Versuchen wurde festgestellt, da8 der
lokale SiedeprozeR unter Bildung von Einzelblasen abliuft. Trotz der turbu-
lenten Riickstrdmung sind erhebliche Siedeverziige méglich, deren HShe den
Siedevorgang wesentlich beeinfluft, Es wurden drei verschiedene charakte-

ristische Siedeformen beobachtet:

Typ_l1_=_kein Siedeverzug. Blasen mit etwa konstantem Volumen folgen einan-

der ohne Wartezeit., Sie kondensieren vollstindig oder nahezu vollstindig.
Bei Verringerung des Kiihlmitteldurchsatzes werden grfSere Blasen mit linge-

rer Lebensdauer gebildet.

Typ_2_-_geringer Siedeverzug_(<50 °C). Es tritt eine Kette von Blasen mit
abnehmendem Volumen auf, bis der Gleichgewichtszustand bei Sittigungstempe-

ratur erreicht ist, Die Blasen kondensieren ebenfalls vollstindig. Der

weitere Ablauf des Siedevorgangs nach dieser Anlaufphase entspricht dem Typ 1.

Volumen gebildet, die nicht mehr vollstindig kondensieren, Sie nehmen schnell
den gesamten Teststreckenquerschnitt ein und verursachen eine Unterbrechung

des Kiihlmitteldurchsatzes (hydrodynamische Instabilitit),

Zur Nachrechnung der Dynamik einzelner Blasen wurde das von K., Gast entwickel-
te theoretische Modell fiir lokale Siedevorginge herangezogen. In diesem
Modell wird der Druck in der Blase aus der stationiren ortsabhingigen Tempe-
raturverteilung bei Siedebeginn berechnet. Blasendruck und die bei der Ver—
dringung der Fliissigkeit aufzubringenden Krifte bestimmen die Wachstumsge-
schwindigkeit. Fiir die Kondensationsphase wird ein isothermer Prozef ange-
nommen. Die Anwendung dieses Modells auf die Versuche mit Siedeverzug (Typ 2
und 3) lieferte fiir die erste Siedeblase eine befriedigende Ubereinstimmung
zwischen Rechnung und Experiment. Auf die nachfolgenden Blasen sowie auf
Versuche des Typs | ist das Modell nicht anwendbar, da die instationiren

l)Let'ztet Bericht in KFK 1271/4
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Wdrmetransportvorginge nicht beriicksichtigt werden, Die vom Modell vorher-
gesagte Wartezeit bis zur Bildung einer neuen Blase wurde nicht beobachtet.
Die Analyse der MeSwerte zeigt, daB die Kondensationstemperatur der Blase
wegen des flachen Temperaturverlaufs in axialer Richtung nur wenig unter
der Gleichgewichts—-Sittigungstemperatur liegt, Die Kondensation verliuft
zunidchst isotherm, in ihrer letzten Phase jedoch adiabat. Der dadurch be-
dingte Anstieg der Blasentemperatur ermdglicht die sofortige Bildung einer

neuen Blase.

Rechnungen fiir das SNR-Brennelement mit neueren, experimentell ermittelten
Temperaturverteilungen zeigen einen #hnlichen Verlauf der Kondensations-
temperatur, so da8 auch dort eine Wartezeit nicht auftreten wird, Wegen der
geringen Wirmekapazitdt der Hiillrohre reicht eine Blase zum Abbau der
Uberhitzungsenergie aus. Die beim Versuchstyp 2 beobachteten Blasenketten

sind deshalb im Brennelement nicht zu erwarten.

Ein Versagen der Oberflichenkiihlung durch vollstindige Abdampfung des bei
der Blasenbildung entstandenen Natriumfilms (Dryout) wurde bei den Versuchen
des Typs | und 2 nicht beobachtet, Daraus kann geschlossen werden, daf auch
bei lokalem Sieden im Brennelement kein Dryout auftritt, insbesondere da die
Versuchsbedingungen wegen der durch die hdhere Wirmeleitfihigkeit des Test-

streckenwerkstoffs Nickel bedingten hdheren Abdampfraten konservativ sind,

Die Analyse der Versuche des Typs 3 zeigt, daB die aufgetretene hydrodynami-
sche Instabilitdt durch die besonderen geometrischen und hydraulischen Be-

dingungen der Teststrecke stark begiinstigt wird, Fiir vergleichbare Vorginge
in Bremnelementen sind Siedeverziige und Blasenlebenszeiten erforderlich, die

unwahrscheinlich sind.

Durch lokale Siedevorginge werden typische Durchsatz- und Druckpulsationen
erzeugt, die direkt und iiber die Anderungen der spektralen Zusammensetzung
der DurchfluB~- und Drucksignale eine Detektion ermdglichen (Abb., 6). Die
Temperatur am Austritt enthilt dagegen kaum Informationen iiber lokale Siede-

vorginge.
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2. Untersuchungen zum integralen Sieden infolge Pumpenausfalls im Natrium
Siedekreislauf (NSK)‘)
(A. Kaiser, W, Peppler, K. Schleisiek, IRE)

Als Beispiel eines schweren hypothetischen Unfalls ist der Verlust des Kiihl-
mittels, verursacht durch den Ausfall aller Kiihlmittelpumpen, bei gleich-
zeitigem Versagen der Regeleinrichtung von grofiem Interesse. Zur Bestdtigung
der Ergebnisse des Rechenmodells BLOW 3 (letzter Bericht hieriiber unter

der Nr, 1233.5 in den KFK-Berichten 1272/2 und 1273/1) wurde im NSK eine
Serie von 14 Siedeexperimenten zum Pumpenausfall bei voller Leistung durch-
gefiilhrt, Dabei wurde auf eine weitgehende Ubereinstimmung der geometrischen
und hydraulischen Daten der Teststrecke mit denen eines Unterkanals eines
SNR-Brennelements geachtet, Der hydraulische Durchmesser des ringfdrmigen
Teststreckenquerschnitts betrug 4 mm, die beheizte Linge 500 mm. Auch die
Durchfluf-Kennlinie, die Heizleistung und der Druck wurden so gut wie mSg—
lich den Reaktorbedingungen angepaBt. Die Versuchsparameter sind nachfolgen-—

der Tabelle zu entnehmen,

Versuch Nr. 16/ 11,12,13| 14 | 15 |16,19,20 | 17,21,22 | 23 2h | 25
Druck [/ ata / 0,8 0,8 {1,2 1,2 1,2 1,6 |1,611,6
Wirme flufB /‘W/cm2_7 99 123 | 123 149 180 149 |180 | 213

Die Versuche unterscheiden sich von fritheren /”1_7 in folgenden Punkten:
a) Bei Einsetzen des Siedens war ein Restdurchsatz im Kiihlkanal vorhanden.

b) Als Folge des Durchsatztransienten ergab sich eine ganz bestimmte axiale

Temperaturverteilung.

Die unmittelbar aus dem Versuch gewonnenen Ergebnisse, wie Verlauf und Ver-
teilung von Durchsatz, Void, Temperaturen und Druck wurden ausgewertet und
mit dem Modell verglichen. Daran schlieBt sich eine detailliertere Auswertung
an, welche AufschluB u.a, iiber Siedeverziige, Restfilmstidrke und charakteri-

stische Siedegerdusche geben wird,

1)

Bisher nicht berichtet.
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3. Siedeversuche im Siebenstabbiindel
(K., Mattes, K. Schleisiek, IRE)

Die fiir das Siebenstabbiindel vorgesehenen Heizstibe sind im IRB in Ferti-
gung, Die Konstruktion der Teststrecke ist im Entwurf abgeschlossen. Die

zum EinschweiBfien der Heizstibe in die Grundplatte sowie die zum Wider-
stands-PreBverschweiBen der Elektroden notwendigen Tests konnten in Zusammen-—
arbeit mit dem RBT/M erfolgreich abgeschlossen werden, Mit der Anpassung

des Natriumsiedekreislaufes (NSK) fiir diese Versuche wurde begonnen,

Im Rahmen der fiir GroBbiindelversuche erforderlichen Heizstabentwicklung
wurden vier weitere Heizstibe im NSK getestet: zwei Heizstibe vom IRB,
ein Heizstab des RCN-Petten sowie der reparierte Heizstab der Firma
Pyro~Controle. Diese Heizstidbe erfiillten im wesentlichen das fiir sie

vorgesehene Versuchsprogramm.

Literatur zu 1233.2:

[71_] F.W. Peppler |
Externer Bericht 8/72-1, Februar 1972

1234 Stérfallverhalten von Brennstidben

1234.1 Experimentelle Untersuchungen zum Brennstabversagen

(Versuche an der Electrical Pin Burst Facility EPBF)I) F

Weitere Ergebnisse des EPBF-Versuchsprogramms
(A. Alexas, IASR/RPU)

Die bisherigen Niederschmelzversuche erwiesen sich als reproduzierbar.

Die Unfallbetrachtung beschrinkte sich zunichst auf den Fall der Simulation
der Kiihlmittelblockade in einem Kanal mit dem zunichst daraus folgenden

schwachen Leistungsanstieg bei relativ hohen Hiillentemperaturen.

l)Letzt:er Bericht in KFK 1272/4
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Es konnte wiederholt festgestellt werden, daB bei prompten (ms-Bereich)
Leistungsanstiegen um ca, das 10-fache der stationiren Betriebsleistung der

Stab im 5-Sekunden—Bereich nach Einleitung der Exkursion zerstdrt wurde.

Die Zerstdrung wurde eingeleitet durch heftige Emission geschmolzenen Mate-
rials aus dem Stabinneren. Versuchsauswertungen zeigten, daB sich im Stab-
inneren eine schwach kegelfdrmig verlaufende Schmelzzone ausbildete, die

jedoch den Zusammenhalt des Stabes zunichst nicht beeinfluft,

Ein anderes Verhalten des UO2 war bei langsamen (Leistungserhfhung auf das

7-fache der stationdren Leistung innerhalb 9 sec) Exkursionem zu beobachten,
In diesen Fillen flo8 das geschmolzene Material direkt aus dem unteren Ende
des Stabes heraus, jedoch nicht kontinuierlich, sondern in zeitlich deutlich
voneinander getrennten Abstinden (Abb, 7)., Die geschmolzene Materialmasse

war dabei gr8B8er als bei Exkursionen im ms—Bereich. Die Schmelzzone war fast
zylindrisch mit einem Durchmesser von ci, 4 mm, Beiden Phinomenen war die Tat-
sache gemeinsam, daB der Stab bis zu seiner aufgrund der thermischen Aus-
dehnung erfolgten Verkantung und seinem Zusammenbruch HuBerlich intakt

blieb, obwohl gegen Ende des jeweiligen Versuchs nicht mehr von einem Stab,

sondern eher von einem Rohr die Rede sein mu8,.

Da es sich bei diesen Versuchen um frische Stdbe handelte, wird noch unter-
sucht, welche Auswirkungen ein Zentralkanal, der sich im SNR ca. 10 h nach
der Inbetriebnahme eines Stabes ausgebildet hat, auf die bisher beobachteten

Erscheinungen hat,

Inzwischen wurde auch die Kiihltechnik endgiiltig entwickelt und der gesamte
Kiihlkreislauf in Betrieb genommen, Abbildung 8 zeigt schematisch den Ver-

suchsstand. Erste Kiihlversuche zeigten zufriedenstellende Ergebnisse.

Die TemperaturmeStechnik wurde soweit entwickelt, daB8 Hiillentemperaturen

. o "
bis zu + 10 C genau gemessen werden kdnnen,
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*
1234.2 Brennstabversagensmodell D

(B. Kuczera, IRE)

Die Weiterentwicklung des Rechenprogramms BREDA 1_1_7 konzentrierte sich

auf die Einbeziehung von Abbrandeffekten, die als Einzelphinomene in der
Materialforschung studiert werden und das Brennstabverhalten unter tran-—
sienten Lastbedingungen wesentlich beeinflussen. Der Abbrandzustand eines
Brennstabes wird durch die verinderte Anfangsgeometrie und einen vorhande-
nen Spaltgasdruck charakterisiert. Geometrieinderungen resultieren aus der
Umstrukturierung des Brennstoffes, was mit der Ausbildung des Zentralkanals
und einer radialen Porosititsverteilung innerhalb eines axialen Segments
verbunden ist, und werden durch Brennstoff- und Hiillrohrschwellen verursacht.
Der Spaltgasdruckaufbau im Zentralkanal infolge der Temperatur— und Volumen-
dnderung sowie der Spaltgasfreisetzung wird durch axiale Integration auf
iterativem Wege berechnet. Geringe axiale Verschiebungen der Brennstoffschmel-
ze sind m8glich., Die Behandlung des transienten Schwellens in Brennstoff-

zonen ohne Gefiigebeeinflussung ist vorgesehen,

Brennstoffschwellen

Geometrieinderungen bestrahlter Brennstibe haben zwei Ursachen: die Poren-
wanderung in der Brennstoffmatrix und das Schwellen infolge des Abbrandes.
Schon nach kurzer Einsatzzeit {ca. 24 h) kommt es infolge der radialen
Temperaturgradienten zu einer Wanderung der (herstellungsbedingten) Sinter-
poren und damit zur Ausbildung des Zentralkanals / 2_/. Dies bewirkt eine
Herabsetzung der maximalen Brenmnstofftemperatur (s. Abb, 9), Gleichzeitig
tritt eine temperaturabhingige Verinderung der Brennstoffstruktur ein [-3_7.
Ein entsprechendes Mehrzonen-Brennstoffmodell (Abb. 9) unterscheidet die
Stengelkristallzone ("colummar grain-growth region') mit Temperaturen

TB >1800 °C von der Kornwachstumszone ("equiaxed grain-growth region") mit
TB = 1800 ,...1300 °C und von der HuBeren Zone ohne Gefiigebeeinflussung
("unrestructured fuel") mit TB <1300 °c 1-4_7. (Die angegebenen Grenztem—
peraturen differiéren bei verschiedenen Autoren um einige 100 °c [_5_7).
Anstelle der urspriinglich homogenen Brennstoffporositit tritt nun fiir jedes

l)Letzter Bericht in KFK 1272/3
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axiale Segment eine radiale Porositdtsverteilung, die sich aus dem Tempera-
turfeld des Reaktorkerns ableitet, Die Zonen ohne Gefiigebeeinflussung und

die Kornwachstumszone behalten ihre Ausgangsposoritit (z,B, 13,6Z in ﬁezug
auf die theoretische Dichte) bei, wihrend in der Stengelkristallzone die
Porositit auf z.B, 57 abnimmt (Porosititsdaten = Eingabewerte). Dadurch
dndern sich die thermischen und mechanischen Eigenschaften des Brenmnstoffs
1767,

Langfristig dndert sich die Brennstoffgeometrie durch Abbrand-bedingtes
Brennstoffschwellen, Die Ursache hierfiir ist die chemische Umwandlung von
spaltbaren Kernmen in feste und gasfdrmige Spaltprodukte: ca. 15% der stabi-
len Spaltprodukte sind die Edelgase Xe und Kr [-7_7. Bei den gasférmigen
Spaltprodukten unterscheidet man zwischen freiem Spaltgas (''released fission
gas"), das zum Gasdruckaufbau im Brennstab beitrdgt, und dem Porem— bzw.

dem Gitterspaltgas, das in der Brennstoffmatrix zuriickgehalten wird ("retained
fission gas") und zusammen mit den festen Spaltprodukten zu Bremmstoffdichte-
dnderungen fiihrt, Die Angaben iiber die Schwellbetrige sind mit einem grofen
Streubereich behaftet. Fiir theoretisch dichten Bremnstoff wurde eine Volumen-—
zunahme infolge der festen Spaltprodukte von 0.32..,1,3 (ZAV/V)/Z FIMA be-
rechnet / 3_7. Andere Autoren geben 0,7 (ZAV/V)/at~% Abbrand / 7_/ und 0.52
bzw, 0.86 (ZAV/V)/Z Abbrand [—9_7 an, Nach Karsten [-3_7 wird diese Volumen-
zunahme bei porBsem Brennstoff durchvteilweises Ausfiillen des Porenvolumens
kompensiert, Dazu stehen in der Stengelkristallzone 80Z, in der Kornwachstums-—
zone 507 und in der Zoné?&efﬁgebeeinflussung 307 des jeweiligen Porenvolumens

zur Verfiigung.

Die gasfdrmigen Spaltprodukte haben in der Zone ohne Gefligebeeinflussung eine
relativ hohe Gitterldslichkeit, Diese ist in der Kornwachstumszone geringer,
so daB das Spaltgas in kleinen Blasen oder in die Sinterporen ausfillt und
damit die Brennstoffporositit erhSht, Da sich die Blasen im Temperaturfeld
dhnlich wie die Sinterporen verhalten (Blasenwanderung, Blasenkoaleszenz)
1-10_7, tritt der temperaturabhiingige Schwelleffekt durch gasférmige Spalt-
produkte in dieser Zone deutlich auf. Die Spaltgasfreigabe setzt mit der Wan-
derung der Blasen zum Zentralkanal ein. B. Frost 1-7_7 gibt fiir die Brenn-
stoffvolumendnderung, die durch gasférmige Spaltprodukte verursacht wird,
einen Wert von ca. 1(ZAV/V)/at-Z Abbrand an. Integtalwérte fiir die Volumen-

zunahme des Brennstoffs durch die Anwesenheit von festen und gasférmigen
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Spaltprodukten werden mit 1,3 (ZAV/V)/at-%Z Abbrand 1-11_7 bzw, 1.7 (ZAV/V) /at-Z
FIMA 1-12_7 beziffert, Die Unsicherheit dieser Zahlenangaben wird in 1—12_7
mit einem Multiplikationsfaktor ausgedriickt, der zwischen 0.5..,2 liegen kann.
Infolge des Brennstoffschwellens verindern sich die Anfangsbedingungen der
transienten Phase, Die VergrdBerung des AuBenradius hat eine Spaltweitenre~
duzierung zur Folge, und die Verkleinerung des Zentralkanals kann einen An-
stieg der maximalen Brennstofftemperatur bewirken [-13_7. - Wihrend der
Einsatzzeit kann das Spannungsfeld im Brennstoff zu einer Porositdtsminderung

("hot pressing') fiihren 1-14_7. Diese Bremnstoffverdichtung wird nicht erfaBt.

Hillrohrschwellen

Fiir das Hillrohrschwellen infolge Porenbildung im Stahl werden in / 17_7
mehrere Gleichungen fiir verschiedene St#hle mit unterschiedlichen Eigen-
schaften angegeben, Hier wird die im SATURN la [-15_7 verwendete Formel aus
/ 16_] fiir das Material 1.4988 iibernommen:

-23 l06

AVIV = 8,5 « (0 »t » 102310 { oxp (- (490-T)/100)2

(AV/V (%) = Volumenzunahme, ¢(n/cm2sec) = NeutronenfluB (E >0,1 MeV), t (sec)

= Bestrahlungszeit, T (°C) = mittlere Hiillrohrtemperatur),

Danach ist bei einer flachen axialen Leistungsverteilung ein Schwellmaximum
in der Kernmitte (T = 490 oC) zZu erwarten. Bei der Berechnung der neuen Ab-
messungen wird zundchst der mittlere Hiillrohrradius linear um ein Drittel
des Schwellwertes vergrBert, anschlieBend werden der Hiillinnen— und -auBen-

radius iiber die entsprechend verbreiterte Wandstirke ermittelt.

Spaltgasbehandlung

Die Masse des wihrend einer bestimmten Betriebszeit produzierten Spaltgases
kann aus dem Abbrandzustand des Brennstoffs ermittelt werden, wenn man davon
ausgeht, daf pro Spaltung 0,26 Gasatome erzeugt werden. Wie bereits erwihnt,
wird ein Teil dieser Gasmenge freigesetzt und fiihrt zu einer DruckerhBhung
im Brennstab, die bei stationiren Bedingungen 70 atii nicht {iberschreiten
soll / 18_/. Die Freisetzungsrate ist in den einzelnen Zonen verschieden.

In der Stengelkristallzone erfoigt durch schnelle Poren~ und Blasenwanderung
eine nahezu vollstindige Freisetzung / 7, 19, 20_/, in der Kornwachstumszone
liegt dieser Anteil zwischen 26.,.50% des Produktionsterms / 7, 21_/, und in
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der kdlteren Zone ohne Gefiigebeeinflussung wird nahezu das gesamte Spaltgas
im Brennstoff zurlickgehalten 1-7_7. Fiir die integrale Spaltgasfreisetzung
aus allen Zonen wird die Gleichung von D.S. Dutt 1-22_7 iibernommen, die

experimentell fiir Mischoxid abgeleitet worden ist:

l-exp (=6.84 * 10 °B)

F=l- — 5~ 2058

/ 170,421 « exp(0,05x)_/

(F(>0) = Anteil des freigesetzten Spaltgases, x (kW/ft) = Stableistung,
B (MWd/tM) = Abbrand),

Darin wird die Abhingigkeit des Freisetzungsanteils von der Brennstofftempe-
ratur implizit i{iber die Stableistung ausgedriickt, Bei hdherer Stableistung
wird ein gr8Berer Spaltgasanteil freigesetzt, Die gleiche Tendenz zeigen
hShere Abbrinde, Mit Hilfe dieser Gleichung und einer vorzugebendem Vertei-
lungsfunktion wird die Spaltgaszuriickhaltung in den drei Brennstoffzonen be-

rechnet., Dies bezieht sich auf den stationiren Reaktorbetrieb,

Wachsen bei einem Leistungsanstieg die Radien der 1800~ bzw, 1300 °c-Isother-
men in die Kornwachstumszone bzw. die Zone ohne Gefiigebeeinflussung (Zonen-
definition bei stationdren Bedingungen) hinein, dann wird durch die Tempe-
raturerhdhung der lokale Gleichgewichtszustand in bezug auf die Spaltgas-
zuriickhaltung gestdrt (s, Abb, 10), Zusitzliche Spaltgasmengen fallen aus

der Brennstoffmatrix in Blasenform aus und bewirken damit ein transientes
Brennstoffschwellen, oder Gasanteile werden freigesetzt, Vollstindige Spalt-
gasfreisetzung in den Zentralkanal setzt beim Brennstoffschmelzen ein. Dabei
werden Aufschiumeffekte ("foaming"), die durch Expansion der Gasblasen in der
viskosen Brennstoffmasse erzeugt werden [-23_7, phinomenologisch nicht be-

handelt.

Zur Berechnung des Spaltgasdruckaufbaus im Zentralkanal: Ausgehend von den
stationiren Werten fiir Spaltgasdruck und -temperatur, dem Zentralkanalvolumen
und der in den axialen Brennstoffsegmenten zuriickgehaltenen Spaltgasmenge
wird nach jedem Thermodynamik-Zeitschritt das Gasverhalten (Xe und Kr) mit
Hilfe der Zustandgleichung und der idealen Gasgleichung neu berechnet. Aus
der Verschiebung der Isothermenradien wird die Zunahme an freigesetztem Spalt-
gas ermittelt und {iber die mittlere Gastemperatur der neue Druck bestimmt,

Da ein héherer Gasdruck zu grdBeren Brennstoffaufweitungen beitrigt, wird

nach der Verformungsanalyse das Spaltgasvolumen axial {iber alle Segmente
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aufintegriert und mit diesem Gesamtvolumen der urspriingliche Druck nach-
gerechnet, Treten dabei hinreichend groBe Druckunterschiede auf, wiederholt

sich der Rechenvorgang im Sinne einer Iteration.

Ergebnisse der Testphase

Bei den Testrechnungen mit den neuen Unterprogrammen wurde die Belastung
eines (SNR-300 #hnlichen) Brennstabes 1-18_7 infolge einer 5 $/sec~Reakti-~
vitdtsrampe untersucht, Der zeitliche Leistungsverlauf stammt aus einer ent-
sprechenden Analyse von G, Heusener et al, / 24_/. Das axiale Leistungs-

und Brennstofftemperaturprofil ist. zusammen mit der Mehrzonendarstellung

der Brennstoffsdule in Abb, 9 gezeichnet.

Bei einer angenommenen Standzeit von 200 d betrigt der maximale Abbrand im
Stab 54000 MWd/tM., Ein vorgegebener Spaltgasdruck vom 50 atii wirkt
stationdr im Zentralkanal, dem Spalt und dem Spaltgasplenum. In Abb, 11 sind
der Leistungsverlauf, die Geometrieinderungen des 6., axialen Brennstabseg-

ments sowie das Spaltgasverhalten im Zentralkanal iiber der Zeit aufgetragen.

Aus dem Verlauf der Isothermenradien und des Schmelzradius 138t sich die
Spaltgasfreisetzung zeitlich in den St8rfallablauf einordnen. Der Druckan-
stieg wird zunichst durch die Gasfreisetzung und die TemperaturerhShung be-
stimmt. Beginnt der Brennstoff zu schmelzen, dann verringert sich das zur
Verfﬁgung stehende Gasvolumen durch Expansion der Brennstoffschmelze, und
der Spaltgasdruck steigt bis auf ca., 700 atii an, Dies hat riickwirkend

eine Brennstabaufweitung zur Folge und fiihrt zu einem zeitlich friiheren
Brennstabversagen. Fiir die Berechnung mdglicher Brenmmstoffbewegungen, die
nach dem Stabversagen und im Zusammenhang mit der Brennstoff-Na-Reaktion
auftreten kdnnen [-25_7, liefern diese Informationen iiber den Bremnstabzu-

stand die notwendigen Anfangs— und Randbedingungen.
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Eine detaillierte physikalische Interpretation der

in Abb.{{ dargestellten Kurvenverldufe ist in Vor-

bereitung.
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1235 Sprengversuche an Core-Modellen *

(K, Gast, H, Will, IRE)

Mit diesem Vorhaben sollen die mechanischen Auswirkungen einer Brennstoff-
Natrium—Reaktion in einem einzelnen Bremnelement auf die Corestruktur unter-

.sucht werden,

Im Berichtszeitraum wurde das experimentelle Vorgehen neu iiberdacht, Danach

wird der 1. Modellversuch (voraussichtlich im August 1973) mit einer Charge
durchgefiihrt, die zu einem Spitzendruck von 125 atii im "overstrong wrapper"

fiihren soll und somit etwa 75 atii im Modell erwarten 1#8t. Durch sukzessive

Steigerung der Charge und damit des Druckes soll nach mehreren Versuchen

die obere Grenze der tolerierbaren Schiden erreicht werden,

Im Juni wurde ein top end simulation Versuch durchgefiihrt, Dabei geht es
darum, in radial starrer Geometrie die bei einer bestimmten Charge maximal
mégliche Verstopfung der Brennelementmischzone durch die beim Fliissigkeits-
austrieb mitgerissene Brutzone zu untersuchen , In Abb, 12 sind die wihrend
des Versuches gemessenen Driicke gegeben, Die Nachuntersuchungen, wie

Druckverlustmessungen und MaBkontrollen, werden demnichst beginnen.

1236 Untersuchungen zur Brennstoff-Natrium-Reaktion

*-

1236.1 Theoretische Untersuchungen zur Brennstoff-Natrium-Wechselwirkung

(P, Baraggioli, L, Caldarola, G, Koutsouvelis, IASR)

1. Zum EinfluB der endlichen Geschwindigkeit der Fragmentation des Brenn-

stoffes und seiner Vermischung mit dem Natrium

Die Rechenprogramme insbesondere fiir Fdlle, bei welchen die "akustische Zeit"
gleich oder gridBer ist als die Zeitdauer der Phase A (d,i., das Zeitintervall
vom Zeitpunkt des Inkontaktkommens beider Reaktiomnspartmer bis zum Beginn

der Natrium-Verdampfung), sind erstellt und getestet worden,

In dem hier demonstrierten Beispiel betrigt die "akustische Zeit" etwa
4,225 msec, Sie ist somit grdBer als die Zeitdauer der Phase A, welche etwa
1,697 msec betriégt, und zwar sowohl im Falle der zeitlich konstanten als
auch im Falle der variablen, miteinander reagierenden Massen von Brennstoff

und Natrium,
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Das Zeitgesetz bzgl, der variablen Massen wurde als linear vorausgesetzt mit
einer '"Mischungszeitkonstante”" von O,! msec. Ferner wurden der Rechnung
folgende Hauptdaten zugrundegelegt: Radius der Bremnstoffpartikel = 117 yu,

Massenverhiltnis zwischen Brennstoff und Natrium = 8,3,

In Abb, 13 ist der zeitliche Verlauf der mittleren Brennstoff- und Natrium-
temperatur, in Abb. !4 der des Druckes und in Abb, 15 der zeitliche Verlauf

der Arbeit, bezogen auf ein Gramm reagierenden Brennstoffs, wihrend der Phase A
dargestellt, und zwar sowohl bei konstanten als auch bei linear-variablen
Massen, Aus den Abbildungen ist der reduzierende EinfluB der endlichen Geschwin-
digkeit der Fragmentation des Brennstoffes und der Vermischung des Brenn—

stoffes mit dem Natrium ersichtlich.

In bezug auf die entsprechenden Daten bei konstanten Massen wird hier das
Druckmaximum um ca. 34.3%7 und die spezifische Arbeit am Ende der Phase A um

ca., 34.27 reduziert,

Andere Fdlle, bei welchen die "akustische Zeit" kleiner ist als die Zeitdauer

der Phase A, werden z.Zt. untersucht,

2. Zum EinfluB der endlichen Wirmeleitfihigkeit des fliissigen Natriums

Als Referenzfall bei dieser Untersuchung diente der Rechenfall nach Cho-

Ivins-Wright.

In Abb, 16 ist der zeitliche Verlauf der mittleren Bremnstofftemperatur, der
Kontakttemperatur zwischen Brennstoff und Natrium und der mittleren Temperatur

des Natriums und in Abb, 17 der des Druckes wihrend der Phase A dargestellt.

Nimmt man an, da8 die Natrium—Verdampfung dann beginnt, wenn der Druck gleich
dem Sdttigungsdruck bei der entsprechenden Kontakttemperatur wird, so be-
trigt - in dem hier untersuchten Fall - die Zeitdauer bis zum Ende der Phase A

1,48 msec und die mittlere Natrium-Temperatur zu diesem Zeitpunkt 2209 °k.

Falls man dagegen annimmt, daf die Natrium-Verdampfung erst dann beginnt, wenn
der Druck gleich dem Sittigungsdruck bei der entsprechenden mittleren Tempe-
ratur des Natriums wird, dann betridgt die o.g. Zeitdauer 1.65 msec und die

mi:tlere Natrium-Temperatur zu diesem Zeitpunkt 2220 °k.
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Der Unterschied ist also gering, weshalb bei zukiinftigen Rechnungen ange-
nommen wird, daB der Zeitpunkt des Verdampfungsbeginns mit dem Zeitpunkt
iibereinstimmt, bei welchem der Druck gleich dem Sittigungsdruck bei der

entsprechenden mittleren Natrium-Temperatur wird,

Diese Hypothese hat keinen groBen Fehler zur Folge, und sie ist zusitzlich

konservativ,

1236.2 Experimentelle Untersuchungen zu Brennstoff-Natrium-Reaktioneﬁ*g

MeBeinrichtung fiir den BNR-Versuchsstand
(St., Miller, G, Thun, IRB)

In 1_1_7 ist die prinzipielle Anordnung aufgezeigt, mit der Metallkdrper
(z.B. zur Simulation von Na-Agglomeraten), die sich durch das Innere eines
dickwandigen Edelstahlrohres bewegen, erfaBt werden kdnnen. Der MeBaufbau
wurde durch eine mit PreRluft arbeitende Vorrichtung erginzt. Auf diese Weise
kann die Geschwindigkeit der Probekdrper auf ca, 30 m/s gesteigert werden.

Es wurden zwei Auswertungs—Methoden untersucht:

a) Die Wirbelstrom—Induktionsmethode

(fiir Geschwindigkeiten grdBer 8 m/sec)

b) Die Resonanz-Dampfungsmethode
(auch fiir Geschwindigkeiten kleiner 8 m/sec, sowie zur Erfassung von
Probekdrpern kleinen Volumens, wie sie z,B. in einer Zweiphasenstrdmung

denkbar sind.)

Zu a):

Es sollte die Abhingigkeit der Signale von der Geometrie der Probeksérper

beobachtet werden.

Hierbei wird das dickwandige Edelstahlrohr von einem magnetischen Gleichfeld
durchsetzt; das MeBSsignal wird in diesem Fall durch die WirbelstrSme erzeugt,
die beim Bewegen durch das Magnetfeld in den Probekdrpern entstehen., Die

damit verbundene Anderung des #HuBSeren magnetischen Flusses induziert in einer

Spule das erwiinschte Signal,
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Aus Abb, 18 ist die Abhidngigkeit der SignalhBhe von der Geschwindigkeit und
der Masse bzw, der Form der Probekdrper zu erkennen. Die Signale der Voll-

k8rper sind immer grdfer als die von Rohrkdrpern gleicher AuBenabmessungen,

Die Schnittpunkte der Linien gehen nicht durch den Nullpunkt der Abszisse,
d.,h, daB mit dieser Anordnung nur Geschwindigkeiten >5 m/s fiir groBe und

>10 m/s fiir kleinere Probekdrper erfaBt werden kdnnen.

Abb, 19 zeigt die Abhingigkeit der SignalhBhe von der Probenlinge bei

gleichbleibender Geschwindigkeit,

Hierbei ist zu beachten, daB grundsitzlich ein sinusfdrmiges Signal entsteht,
wenn die Stirnfliche eines Metallkdrpers in das Magnetfeld eintritt, bzw,

aus dem Magnetfeld austritt, Bei Proben mit 200 bis 350 mm Linge ist die
Entfernung der Stirnflichen zur wirksamen Magnetfeldh8he allerdings so

groB, daB deutlich zwei Signale mit umgekehrter Anstiegsrichtung erfaBt wer-
den. Bei kleineren Lingen addieren sich dagegen das Austrittssignal vom
"Bug" und das Eintrittssignal vom "Heck" des Probekdrpers zu einer gemein-

samen Signalspitze. Diese wurde hier aufgetragen.

Zu b):

Bei dieser Methode werden durch das Wechselfeld eines Oszillators Wirbel-
strdme in den Proben induziert; diese wirken auf die Amplitude der Schwin-
gung ein, Auf diese Weise war es mdglich, Probekdrper, die aus in Harz iso-
liert eingegossenen Messing-Muttern M 12 bestanden, auch bei kleinen Ge-
schwindigkeiten noch deutliéh wahrzunehmen, Diese Methode wird hinsichtlich

ihres Stdrfeld- und Stabilitidtsverhaltens weiter untersucht,

Literatur:

/1_] PSB - 1, Vierteljahresbericht 1973,
KFK 1273/1, Juni 1973
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1236.3 Niederschmelzversuche an Bremnstiben mit NatriumKiihlung durch

D)

direkte elektrische Beheizung;g
(H. Deckers, H, Drexler, H, Lehning, D, Piel, H. Reiser, IMF)

Zum Studium der Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Natrium bei Leistungs-—
exkursionen wird eine out of pile-Versuchseinrichtung erstellt, In der Test-
strecke kidnnen bis zu 7 Brennsti3be mit je 16 cm Brennstofflinge unter strd-
mendem Natrium stationdr betrieben und durch scharfe Leistungstransienten
abgeschmolzen werden. Die Verhiltnisse im Kiihlkanal der Teststrecke sollen
im Prinzip denen im Brennelement-Kiihlkanal entsprechen. Die Versuchsbedin-
gungen, insbesondere Kiihlung, Kihlkanalgeometrie und Stabinnendruck kdnnen

in einem weiten Parameterfeld variiert werden,
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Im ersten Halbjahr 1973 wurden die letzten Komponenten der NattiumrAnlage

in Auftrag gegeben. Die weiteren Arbeiten konzentrierten sich auf die Ent-
wicklung eines funktionsfihigen Brennstabes und eines speziellen Druckauf-
nehmers zur Messung kurzer Druckpulse. AuBerdem wurde eine Einrichtung zur
Mefiwerterfassung wihrend der Leistungstransiente erstellt, die i{iber die vor-
handenen Rechenanlagen und Programmsysteme eine rasche MeBwertverarbeitung

erméglicht,

Es wurden Abschmelzversuche unter Argon-Kihlung zunichst an nicht umhiillten,

spiter an umhiillten UO_-St#ben durchgefiihrt. Abb. 20 zeigt die Ergebnisse

2
eines Versuches, bei dem Brennstoff und Hiille nahezu v5llig abgeschmolzen
wurden, Die bisherigen Versuche fiihrten zu einem vorliufigen Brennstab-

konzept mit 5 mm Brennstoffdurchmesser, A120 -Isolierung (0,3 mm dick) im

3
Argonspalt und potentialfreier Hiille (7 mm AuBendurchmesser). Fir den
Stationdrbetrieb wird iiber den Brennstabwiderstand dessen mittlere Tempe-

ratur automatisch geregelt,

Es sind weitere Vorversuche - zunichst unter Gaskiihlung, spdter in einer
Natriumkapsel - geplant, die eine Optimierung des Brennstabkonzeptes und

des Versuchsablaufes erlauben sollen,



124-1

124 ENTWICKLUNG DER INSTRUMENTIERUNG UND SIGNALVERARBEITUNG ZUR
KERNUBERWACHUNG

1241 NachweiB von Durchfluﬂstsrugggn an Brennelementen

¥

nt_und_an_der KNK

(L. Krebs, G, Weinkdtz, IRB)

In Fortsetzung des vorgesehenen Mefprogrammes wurden sowohl am NW 80-Na-
triumkreislauf des IRB als auch an der KNK erginzende Versuchsreihen durch-
gefiihrt., Parameter waren erneut die zugefiihrte Leistung sowie der Durchsatz,
Die out-of-pile-Untersuchungen haben das Ziel, die durch vorgegebene St&rungen
bedingte Anderung der Temperaturrauschsignale zu erfassen und zu verstehen.
Zu diesem Zweck wurde in dem vorhandenen 61-Stabbiindel auBer dem Zentralstab
zusdtzlich ein Wandstab beheizt, Weiterhin soll bei der zur Zeit laufenden
Auswertung geklirt werden, ob eine Abhingigkeit der Temperaturrauschsignale
von der Art der eingesetzten Abstandshalter festgestellt werden kanmn. Die
Vorbereitungen fiir die Messungen bei DurchfluBSstdrungen wurden weitergefiihrt,
Mit der Fertigung des hierzu erforderlichen Blockade-Biindels wurde begonnen
(Abb, 1),

Die in-pile-Untersuchungen an der KNK wurden mit Messungen an 10 weiteren
Brennelementpositionen ebenfalls fortgesetzt. Hierdurch soll festgestellt
werden, ob ein Zusammenhang zwischen der Position des Brennelements im Core
und dem zugehdrigen Leistungsdichtespektrum besteht. AuBSerdem soll eine

Aussage iiber die Reproduzierbarkeit der Messungen getroffen werden.

Zusdtzlich wurden die Vorarbeiten fiir den KNK-MeBkopf mit den SpezialmeBRfiih-
lern weitergefiihrt, Die zwischenzeitlich fertiggestellte Konstruktion liegt
gegenwirtig dem TUV zur Begutachtung vor, Der Vorteil dieser Spezialin-
strumentierung gegeniiber der Betriebsinstrumentierung besteht hauptsichlich
in der grdBeren Empfindlichkeit der MeBfiihler, Es ist zu erwarten, daR der

MeB8kopf noch rechtzeitig fiir den Einsatz in KNK I bereitsteht.
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1244 Akustische MeBverfahren in Natrium

1244.1 Ultraschall-MeBtechnik in Natriuﬁ*é
(H. Rohrbacher, H. Arnswald, R. Bartholomay, H. Will, IRE)

Die Entwicklung temperaturfester Ultraschalliibertrager wurde fortgesetzt.
Hierbei wurden Lithium-Niobat-Kristalle mit unterschiedlichen Oberflichen-
beldgen untersucht und L&tversuche mit Hartloten auf Edelstahl-Diaphragmen
vorgenommen., Hinsichtlich der Rauhtiefe der Oberfliche und der in Uberein-
stimmung zu bringenden linearen Ausdehnungsbeiwerte stehen weitere Grund-

materialien vor der Erprobung,.

Die Natrium—Testeinrichtung wurde auf ihre Positionierungsgenauigkeit unter-
sucht, Hierzu wurden die Stellmotoren der Priifeinrichtung iiber den gesamten
x-y-Koordinatenbereich gefahren, wobei die erwartete Genauigkeit der x-y-

Vorgabewerte erreicht wurde. Nach Fertigstellung des in Arbeit befindlichen

Ubertragers wird die Einheit in Natrium bei zunichst 350 °c erprobt werden.

. ey e . F
1244,3 Akustische MeBtechnik in Natrium—Systemen
(H. Rohrbacher, H, Arnswald, R, Bartholomay, P, Govaerts,
H, Will, IRE)

Wihrend des Berichtszeitraums wurden wiederum Schall-Untergrund-Messungen
an der KNK vorgenommen, wobei u.a, auch die Geridusche beim Fall der Schnell-
abschaltstibe aufgenommen wurden, Es traten dabei intensive Schallspektren
mit etwa 2007 iiber den normalen Betriebsgeriduschen liegenden Pegeln auf. Be-
sonders nach dem Abfallen der Stibe wurden zyklische Intensititsmaxima ge~-
messen und auf Magnetband aufgenommen. Die Auswertung der Abschalt-Signale
zeigt, daB nicht nur die KSrperschallsensoren am Tankauflager gute Ergeb-
nisse lieferten, sondern daB die MeBSstelle QSID! an der Sekunddr~Pumpe 1
ebenfalls korrelierbare Signale lieferte. Hingegen konnten keine auswert-
baren SchallmeRwerte von den Sensoren der beiden Primir-Pumpen und der

Sekundir-Pumpe 2 (QS2D!) zur Abschaltungs—Schallanalyse benutzt werden.
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Das stark unterschiedliche Schallspektrum der beiden Sekundirpumpen wurde
niher untersucht., Hierzu wurden die Pumpenlasten in 10 verschiedenen Stufen
zwischen 107 und 100%Z variiert und die Schallspektren aufgenommen. Bereits
bei der Bandaufnahme zeigte ein Monitor, daB ein Maximum der Schalleistung
im Bereich von 50 bis 70% des Pumpendurchsatzes auftritt, Zu hohen Um-
drehungszahlen hin nimmt die integrale Schalleistung ab, das Spektrum der

Pumpensignale enthilt jedoch hdher frequente Anteile.

Aufgrund der gewonnenen Ergebnisse kdnnen fiir schallanalytische MeBSverfah-
ren an der KNK bereits erste Aussagen iiber den Schall-Untergrund bei ver-
schiedenen Lastzustinden gemacht werden, die als Basis fiir eine On-line-
Analyse mit Hilfe von Frequenzfenstern und Amplituden-Triggern benutzt

werden kdnnen.
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125 AUSWIRKUNG VON REAKTORSTORFALLEN AUF DIE UMWELT

1251 Theorie der Aktivitétsfreisetzungl)*

(H, Jordan, IASR/RPU)

Experimente im Rahmen des Aerosol-Programms zeigten, daB die Lebensdauer der
dispersen Phase eines Aerosols in einem geschlossenen Behdlter durch inho-
mogene Heizung des Trigergases erheblich reduziert wird, Um diesen Effekt
beschreiben und rechnerisch auf Reaktor-Containments iibertragen zu kdnnen,

wurde das Rechenprogramm PARDISEKO / 1_/, [/ 2 ] erweitert.

Es zeigte sich, daB8 der neue Effekt innerhalb der Fehlergrenzen der Messun-

gen durch Beriicksichtigung der Thermophorese beschrieben werden kann.

Thermophorese entsteht immer dann, wenn das Trigergas eines Aerosols einen
Energiegradienten erfihrt und dadurch die Gasmolekiil~-Impulsiibertragung auf
das einzelne Partikel unsymmetrisch erfolgt, Dieses bedeutet eine konstante
Partikelgeschwindigkeit, Voo die umgekehrt proportional dem Energiegradien-—

ten ist, Fiir Knudsenzahlen K ~1 gilt nach Brock / 3_7:

v - 9ﬂn2 rB(r) 1 Ct Kn y VT

¢ ) (o
T pT 1+3 Cm Kn 142 Ct Kn

wo

Dynamische Zihigkeit des Gases

Dichte des Gases

=3 ©
]

Temperatur (OK)
VT
B(r)

Temperaturgradient

Beweglichkeit des Partikels

Cm und ct sind Parameter, welche die Art der Wechselwirkung Partikeloberfli-

che-Gasmolekiil wiederspiegeln., Ihre Werte schwanken zwischen 1,0 und 2,5.

l)Let:zt:er Bericht in KFK 1272/3



125-2

Bei der Verkniipfung der Thermophorese mit PARDISEKO wurde angenommen, daB
in erster Ndherung die Thermophorese fiir die in Frage kommenden Partikel-
radien grdfSenunabhingig ist., Ferner wurde angenommen, daf Thermophorese
sich nur in einer diinnen Gasgrenzschicht an den kilteren Winden abspielt,
und daB eine Durchmischung des Systems durch natiirliche Konvektion Homo-
genitit im Inneren des Systems gewidhrleistet. Dabei geht die Dicke der

Grenzschicht als wichtiger, aber unbekannter Parameter ein.

Mit der Annahme der Durchmischung des Systems durch Konvektion muBte der
in PARDISEKO verwendete Diffusionsansatz der Partikeldiffusion aufgrund
von Konzentrationsgradienten im Inneren des Systems aufgegeben werden.
Stattdessen wurde ein Grenzschicht-bedingter Diffusionsansatz eingefiihrt,
Nimmt man einen linearen Abfall der Partikelkonzentration in einer Grenz-
schicht der Dicke 6§ an, dann ist die Diffusionsgeschwindigkeit vy der

Partikel zu den Winden hin

v =2
é

wobeli D die Diffusionskonstante der Partikel ist, Dieser Ansatz verlangt
einen weiteren unbekannten Parameter, §, der aber aufgrund des geringen

Einflusses der Diffusion weniger ins Gewicht f#lilt,

Eine genaue Programmbeschreibung des erweiterten Programmes, jetzt
PARDISEKO II, ist als KFK-Bericht erschienen (1).

Die weitere Entwicklung des Programmes zielt neben der Einschridnkung unbe-
kannter Parameter auf eine Verkiirzung der Rechenzeit, Dadurch sollen sowohl
Rechnungen fiir sehr hohe Partikelzahlkonzentrationen ermdglicht, wie auch
GewiBheit {iber die mumerische Stabilitdt der Rechnung gewonnen werden., Das
letztere ist von besonderem Interesse beziiglich der Frage, mit welcher
Genauigkeit die PartikelgriBenverteilung ihre Form als Funktion der Zeit

behdlt, da a priori Annahmen hieriiber groBe Vereinfachungen erlauben.,
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KFK-1758, Juli 1973

1254 Kontamination von Kﬁhlkreisliufenl)*r

(d,H. Stamm, IRCh)

Messung_ap Kithlmittelproben aus "MFBS=6"

Der in-pile Natriumversuchskreislauf "MFBS-6" im BR2 war seinem Vorliufer
"MOL-7A" analog aufgebaut. Im zentralen "Hl-Kanal" des Reaktors wurde ein bel-
gisches Siebenstab-Biindel unter einer Cd—Abschirmung bestrahlt; die Sti#be hatten
einen Durchmesser von 6 mm und enthielten UOZ-PuOZ-Mischoxid als Brennstoff,

Als primires Kiihlmittel diente Natrium, das von zwei EM-Pumpen in Umlauf ge-
bracht wurde. Der Durchsatz wurde elektromagnetisch gemessen und betrug nor-
malerweise 0,57 kg Na/Sekunde, Sekundirkiihimittel war COZ’ als Schutzgas diente
Helium, Der Kreislauf wurde am 15,1,70 zum erstenmal in den Reaktor eingesetzt
und mit einigen Unterbrechungen bis zum 11. Januar 1972 betrieben (insgesamt

23 Betriebsphasen des BR2).

‘)Letzter Bericht in KFK 1272/4
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Im Juli 197! hatte der Gammadetektor einen pldtzlichen Aktivititsanstieg

im Schutzgas gezeigt. Aus der bekannten Laufzeit des Schutzgases vom Aus-—
gleichstank zum Spaltgasdetektor konnte darauf geschlossen werden, daB ein
Hillrohrschaden an einem der Brennstibe 5.5 Tage nach dem Wiederanfahren des
Reaktors eingetreten war., Der maximale Abbrand des Brennstoffs in MFBS-6
betrug zu dieser Zeit 63000 MWd/t. Wihrend der folgenden fiinf Betriebsphasen
bis zum Bestrahlungsende wurden nach der Entnahme von Schutzgasproben regel-
m#Big Xe~133 und Xe—135 gemessen; der maximale Abbrand der BE-Stibe wurde

in dieser Zeit bis auf 84000 MWd/t gesteigert,

Nach mehrmonatigem Abklingen der Aktivitidt wurde der Kreislauf in der Heiflen
Zelle des BR2 zerlegt, und entnommene Proben des Primirkiihlmittels wurden

nach Karlsruhe transportiert. Die bereits in Mol festgestellte a-Kontamination
des Natriums erforderte die Umriistung einer HeiBen Zelle des IRCh mit einem
entsprechenden Zeitaufwand., Deshalb konnten die ersten y—spektrometrischen
Messungen der Kiihlmittelreste erst im 2, Quartal 1973 durchgefiihrt werden.

Abb, 1 zeigt den Vergleich zwischen den Gammaspektren analoger Proben von
MOL-7A und MFBS-6 im Bereich bis zu 2 MeV, Neben der allgemein hdheren spezi-
fischen Aktivitit der MFBS-6-Proben sind einige langlebige Radionuklide in
ihren Spektren zu erkennen, die bei MOL-7A weder in den Kiihlmittelresten noch
an Rohrwinden sorbiert gefunden wurden: Zr-Nb-95, Ru-Rh-106 und Ce-Pr-144.

Die digitale Auswertung der Spektren ergab in allen Kiihlmittelprobem von MOL-7A
ein Verhidltnis Cs—137/Cs-134 von 2.6 am Ende des Kreislaufbetriebs, wihrend
sich bei den Proben aus MFBS—-6 praktisch gleich groBe Aktivitditen beider
Nuklide fiir den 11, Januar 1972 errechneten. Die Unterschiede im Spaltprodukt-
gehalt der beiden Kiihlmittel sind sowohl auf den unterschiedlichen Abbrand

bei Eintritt des BE-Schadens (MOL-7A: 40000 MWd/t; MFBS-6: 63000 MwWd/t),

als auch auf die verschiedene Betriebsdauer nach Eintritt des Schadens (MOL-7A:
22 Tage; MFBS-6: 66 Tage) zurlickzufiihren,

Tabelle 1 faRt die Ergebnisse der spektralen y-Aktivitilitsmessungen zusammen,
die in der Zeit von Juni 1972 bis zum Mai 1973 an Natriumproben aus dem KNK-
Primirkreislauf durchgefiihrt worden sind. Die spezifischen Aktivitidten der
meisten Radionuklide sind erwartungsgemif mit steigender Reaktorleistung
und mit ldngerer Betriebsdauer angestiegen. Die dekontaminierende Wirkung

des Kithlfallenbetriebs ist nur an Ta-182 und an Sb-124 erkennbar.
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Bei der Bestimmung von Radionukliden im Primirkiihlmittel der KNK wurde von
der Voraussetzung ausgegangen, daf dazu die gleichen Probenahmeverfahren
geeignet sind, wie sie sich bei der Bestimmung von Sauerstoff oder Kohlenstoff
in Natrium bewidhrt haben., Das ProbenahmegefiB mit sieben Tiegeln wurde daher
analog 4 h mit Natrium bei einer Strdmungsgeschwindigkeit zwischen 0,6 und
1,2 m3/h gespiilt, Die Aktivitit des Na-24 im Natrium erforderte eine Abkling-
zeit von etwa 10 Tagen, ehe das Probenrohr ausgebaut und die Tiegel in

einer Schutzgasbox entnommen werden konnten. Wihrend dieser zehn Tage muBte
die Begleitheizung am Probenrohr eingeschaltet bleiben, da einerseits die
hohe Strahlendosis vor Ort ein frilheres SchlieBen der handbedienten Ventile
unmdglich machte, andererseits ein Einfrieren von Na-Resten in den gedffneten
Ventilen verhindert werden muB, Es ist gut vorstellbar, daB in der relativ
langen Nachheizperiode mbgliche Ursachen fiir Analysenfehler verborgen sind.
Einmal kdnnen Nuklide wie Cs-137 und Cs-134 an den iiberstehenden Gasraum
(Argon) abgegeben werden (der Ubertritt dieser Radionuklide in das Schutzgas
bei analogen Temperaturverhiltnissen wurde durch Messungen am in-pile Loop
MOL-7A nachgewiesen), zum anderen kdnnen eine verstirkte Wanderung von
Verunreinigungen in die AuBenschichten des Na-Regulus und eine Sorption an
der Tiegelinnenwand vermutet werden. Versuche zur Kldrung dieser Fragen stehen
fiir die nichste Zeit im Mittelpunkt der Arbeiten mit dem Ziel, eine zuver-
l4ssige, reproduzierbare Probenahmetechnik fiir Radionuklide in fliissigem

Natrium zu entwickeln,

Veraffentlichungz

H.H, Stamm

Activation Analysis of Metallic Sodium

Paper presented at the International Conference

LIQUID ALKALI METALS, Nottingham/England, 4 - 6 April 1973



Tabelle 1

Spezifische Aktivitdten (nCi/g Na) einiger Radionuklide

in Primdrnatrium der KNK in der Zeit von Juni 72 bis Mai 73

Probenahme | '4-P' '6-P' '8P - '9-p' '10-P' | '11-P!
Datum 24.6.72 18.11.72 29.1.73 3.4.73 | 1.5.73 {15.5.73

Tiegelbez. X A B 1 3 5 7 5 5 6
Na-22 3 12.5 12.3 21 21 22 21 49 70 7%
Mn-54 - 0.44 0.32 13 8 8 12 1% 16 21
Co-60 - 0.23 0.21 .o 0.2 0.2 0.2 0.2 .ee 0.2
Zn-65 - 26.9 27.0 214 159 231 241 606 595 903
Ag-110m 1 4.9 5.0 8.2 8.2 8.9 8.1 23 36 38
Sb-124 - 0.5 0.8 1.1 1.3 1.4 1.2 1.4 1.7 0.7
Ta~-182 - 4.1 2.7 1.3 1.1 1.2 1.5 1.2 ces 3.2
Ru-106 - - - - - - - - 9.7 9.5

9-GT1
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126 NATRIUM-TECHNOLOGIE-VERSUCHE

1262 Untersuchungen von Reaktorbauteilen

1262,2 Maschinenelemente unter rollender Reibung in NatriumF

(K. Kleefeldt, IRE)

In der laufenden 1, Versuchsphase werden in Standardtests Kugellager aus
fiinf verschiedenen Werkstofftypen auf ihr Reibungs— und Verschleifverhalten
in Natrium verglichen. Die Teile eines Lagers bestehen dabei aus demselben
Werkstofftyp, kdnnen aber aus fertigungstechnischen Griinden aus unterschied-
lichen Werkstoffen hergestellt sein. Die gew#Zhlten Kombinationen sowie

Werkstoffbezeichnungen mit Richtanalysen sind in Tab. 1 und 2 zusammengestellt.

Im Berichtszeitraum wurden je zwei Standardversuche mit den Werkstoffen DMo 5
und BG42 durchgefiihrt, Die Versuchsbedingungen waren wie folgt: Lagertyp
kifiglose Kugellager vom Grundtyp 6207, Axialbelastung 280 kp‘), Drehzahl
210 min-l, Temperatur 410 °C, Umdrehungen 200,000, Oxidgehalt bei Beginn

< 5 ppm, Die Axiallast und die Laufzeit waren dabei aufgrund der Ergebnisse
des ersten Versuches so festgelegt worden, da8 nach Ende des Versuches ein

meBbarer Verschleif ohne totale Zerstdrung des Lagers erwartet werden konnte,

Versuchsergebnisse

Die Nachuntersuchungen und die Auswertung dieser ersten 4 Versuche sind noch
nicht abgeschlossen, jedoch lassen sich einige Erscheinungen angeben, die

bei den folgenden Versuchen eine stirkere Beachtung erfordern:

1) Die Gewichtsabnahme der Einzelteile (AuBenringe, Innenringe, Kugeln),
die im wesentlichen durch VerschleiB verursacht wird, schwankt
innerhalb desselben Versuches und innerhalb vergleichbarer Versuche
betrichtlich, so daB fiir eine Beurteilung stets mehrere Versuche heran-
gezogen werden missen. Dennoch ist eine leichte Uberlegenheit des

Werkstoffes DMo 5 gegeniiber dem BG 42 erkennbar.

l)Bei Versuch 1 war die Axialbelastung 470 kp.



2)

3)

4)

5)
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Bei den Kugeln ist der Abrieb sehr unregelmifig, Viele Kugelm zeigen
auf einem GroBkreis deutliche, z,T., konkave Verschleifbahnen, die

auf ein gegenseitiges Auflaufen der Kugeln schlieBen lassen. Daraus
folgt, daB eine einmal vorhandene Drehachse bezogen auf die Kugel
iiber lingere Zeiten ortsfest sein muB, Bei intermittierendem Betrieb
mit Drehrichtungsumkehr ist dies nicht zu erwarten, so daB die
Betriebsweise, welche ein Parameter fiir spitere Untersuchungen sein
kann, einen starken EinfluB auf den Verschleif vermuten 1id8t. Der
Grund fiir das Auftreten solcher "Auflaufspuren" an nur einzelnen
Kugeln muf8 noch ndher untersucht werden (evtl, Hirte— oder Geometrie-

einfliisse).

An einigen Kugeln und Ringen wurden Gewichtszunahmen von mehreren mg
gemessen, die zumindest teilweise auf chemische Wechselwirkung zuriick=

zufiihren sind und noch niher untersucht werden miissen,

Das Reibmoment unterliegt im Laufe der Versuchsdauer starken unregel-
mifigen Schwankungen mit ausgeprigter ansteigender Tendenz mit zu-
nehmender Laufdauer, Es steigt von anfinglich | bis 2 kp cm gegen
Versuchsende zeitweise auf 20 - 30 kp cm an, Die starken Schwankungen
werden auf Umorientierungen der Kugeln mit ihrem unterschiedlichen

Abrieb (vgl. Absatz 2) zuriickgefiihrt,

Als weitere meBbare GriBe wihrend des Versuches hat sich die Axial-
verschiebung beider Innenringe relativ zu den AuBSenringen ergeben,
die als Summe, zumindest bei starken Abrieben, gemessen werden kann,
Dieser axiale Verschleifi betrug bei den Lagerpaaren aus dem Werk-
stoff BG 42 bei Versuchsende 0,55 bis 0,65 mm, bei einem Lagerpaar
aus DMo 5 (Versuch 3) etwa 0,08 mm, Die MeStechnik hierfiir wird

fiir die folgenden Versuche verfeinert,
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Tab, 1: Werkstoffkombinationen fiir Priiflager der Phase 1
Werkstoff- Werkstoff fiir
kombination Ringe Kugeln
I 3343 3343
II BG 42 BG 42
11T Ferro-Titanit WF Ferro-Titanit WF
Iv GT 20 GT 10
Vv Virium 12 Virium 11
Tab. 2: Werkstoffbezeichnungen und Richtanalyse
Werkstoffart W.-Nr, Marken- Richtanalyse
bezeichnung (Werte in %)
Werkzeugstahl 3343 DMo 5 0,9 C; 0,3 Si; 0,3 Mnj; 4,2 Crj
5,0 Mo; 6,3 W; 2,0 V; Rest Fe
hdrtb., Cr-Stahl BG 42 1,15 C; 0,5 Mn; 0,3 Sij
14 Cry 4 Mo
Cermet Ferro-Titanit
WF
" GT 20 85 WC; 3 TiC + TaCj; 12 Co
n GT 10 94 WC; 6 Co
Co-Hartleg. Virium 11 30 Cr; 12 Wy < 2 Fej ~ L 8ij;
(Stellit) (~=Stellit 3) | Mo, Ni, C,Rest Co

Virium 12
(~~Stellitl2)

28 Cr; 8 W; 2 Fej =~ L4 8i,
Mo, Ni, C, Rest Co
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1262,3 Versuche zur Werkstoffpaarung unter Natrium‘.’)g

1262,31 Verschweifiversuche D
(K, Mattes, F, Huber, IRE)

Der erste Versuch der Phase III/B wurde durchgefiihrt, Hierbei wurden je
zwei Probenpaare aus dem Werkstoff 1,4981 und 1,6770 unter Natrium mittels
der neuen Versuchsvorrichtungen, die ein AuseinanderreiBen der Proben

unter Na ermdglichen, untersucht,

Die Versuchsbedingungen waren:

Spiiltemperatur 550 < Ts % 700 °c
Spiilzeit 24 h
Anpreftemperatur 600 °c
AnpreBzeit 72 h
AnpreBkraft 500 kp
Kontaktfliche 100 mm2
Plugging-Temperatur <150 °c

Bei den austenitischen Paarungen wurde kein Selbstverschweifen festgestellt.
Die ferritischen Paarungen lieferten Haftkrifte von 125 und 288 kp. Bei
diesen relativ niedrigen Werten ist zu beriicksichtigen, daB in diesem Fall

die Proben nicht bei Raumtemperatur, sondern bei 600 °c auseinandergerissen

wurden,

iber das Vorhaben wurde in (1) umfassend berichtet,

(1) F, Huber, K, Mattes
Self-Welding of Structure Materials in Liquid Sodium
BNES-Konferenz Nottingham vom 4,4, - 6,4,1973

) Letzter Bericht in KFK 1272/4
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1262.32 VerschleiBuntersuchungen in Natrium
(E. wild, K,J, Mack, IRB)

Fiir die Distanzpflaster an dem Bremnelementkasten des SNR 300 wurden vom

Reaktorhersteller die Werkstoffe
Inconel 718 und Stellit 6H

in die engere Wahl gezogen, Bedingt durch die hexagonale Grundform der
BE-Kidsten und den sich daraus ergebenden Reibungswinkel ist fiir das
Pflastermaterial ein Reibungskoeffizient u £0,5 zu fordern. Eine umfang-
reiche Versuchsreihe zur Ermittlung des Reibverhaltens von Inconel 718
ergab jedoch keine eindeutig positiven Ergebnisse, Unter verschiedenen,
bestimmten Bedingungen (Temperatur, Reibweg) wurde der maximal zul&Hssige
Reibwert z.T. deutlich iiberschritten (Abb, l)l)Charakteristisch fiir
Inconel 718 ist das Ansteigen des Reibwertes nach zunichst niedrigerer
Startreibung innerhalb jeder einzelnen Wechselbewegung bei oszillierendem

Reibvorgang.

Versuche zum Einfluf des Reibweges wurden jeweils solange gefahren, bis

die Reibkraft einen konstanten Wert amnahm (Abb, 3).

Bei Stellit 6H (AufschweiBlegierung mit 27Z Cr und ca. 67%Co) ergab sich
ein insgesamt geringerer Reibwert (Abb, 2), Dessen Temperaturabhingigkeit
erscheint geringer als bei Inconel 718, Dagegen waren hier nach Stillstands-

zeiten zwischen | und 10 h erhdhte Startreibwerte aufgezeichnet worden.

Die Zuordnung der Versuchsergebnisse bereitet jedoch noch immer erhebliche
Schwierigkeiten, weil stets eine starke Uberlagerung mehrerer verschiedener
Parameter vorliegt. Deren Separation muB in weiteren Versuchen angestrebt

werden.

VerSffentlichung:

W, Dietz, H, Weber, E., Wild

Friction Behaviour of Inconel 718 and Stellite 6H as Fuel
Assembly Duct Pad Materials

IAEA-Symposium on Fuel and Fuel Elements; Briissel 2.,-6,7,1973

] . 3 - »

)In Abb, 1 unq 2 stellt die Abszissenachse innerhalb jedes Temperaturberei-
ches den Gleitweg (je 2 m pro MeBintervall) dar. - Die schwarz ausgefiillten
MeBpunkte m und @ entsprechen einer leicht erhdhten Startreibung.
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1263 Untersuchungen zur thermo— uad hzdrodznamischen Kernauslegung

1263.1 Bestimmung von Temperaturfeldern in Brennstabbiindeln¥
(d,H, Frey, H. Miller, IRB)

Es existieren verschiedene Rechenprogramme zur Berechnung mittlerer Kiihl-
mitteltemperaturen in den Teilkanilen von Biindelgeometrien, Zwei dieser
Codes, nidmlich der von Euratom iibernommene HERA 1A [-1_7 und der bei GfK
entwickelte MISTRAL II 1-2_7 wurden miteinander verglichen, indem fiir ein
Na-durchstrdmtes 169-Stabbiindel mit den SNR-Brennelementabmessungen bei
gleichem Massendurchsatz und gleicher Biindelleistung die Kanalmitteltem—
peraturen am Brennelementaustritt bestimmt wurden. Ergebnisse dieser Unter-
suchung sind in Abb. 4 fiir einen Schieflastfall dargestellt. Aufgetragen
sind hierbei die Temperaturen des Kiihlmittels iiber einer Ecktraverse des

Biindels, Es zeigt sich:

1. Aus beiden Programmen ergeben sich bei Vorgabe derselben Kiihlmittel-
quervermischung (Mischrate u) kaum voneinander abweichende Temperatur-

profile.

2. Man erhilt betrichtliche Unterschiede im Temperaturverlauf, wenn der
Mischungskoeffizient aus dem in den HERA-Code eingebauten theoretischen
Ansatz ermittelt wird. Dabei ergeben sich umgerechnet unrealistische

Mischraten von 70%/cm.

Literatur:

/717 R, Nijsing and W. Eifler
HERA-1A, Heat Transfer in Rod Assemblies
EUR 4905e, 1973

/ 27 W, Baumann

MISTRAL II, Thermohydraulischer Mischstr8mungsalgorithmus fiir
Stabbiindel

KFK 1605, Juni 1972
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H

1263.3 Lokale Wirmeiibergangsmessungen an Biindelgeometrien
(R. Gschlecht, M, Kolodziej, R, Mdller, H, Tschdke, IRB)

Zur Auswertung der experimentellen Ergebnisse ist die Kenntnis der tat-
sdchlichen §rtlichen Oberflichentemperaturen erforderlich, Nachdem ver—
schiedene Eichverfahren zur Bestimmung der Temperaturdifferenz zwischen
eingelStetem Thermoelement und Staboberfliche auf ihre Genauigkeit unter-
sucht wurden [-1_7, ist im Berichtszeitraum eine Eichteststrecke fir die
Doppelwandmethode konstruiert und gefertigt worden, In maximal 4 Ebenen

kdnnen damit die Temperaturdifferenzen ausgemessen werden.

Die Konstruktion der Teststrecke wurde bis auf verschiedene Detailzeichnun-

gen abgeschlossen., Prinzipbild siehe Abb, 5.

Literatur:

[-1_7 IV, Vierteljahresbericht 1972, KFK 1272/4

1263.4 Untersuchungen zur Kiihlmittelquervermischung in Na-gekiihlten

Brennelemented**

(E. Baumgirtner, H., Hoffmann, IRB)

Bei Untersuchungen zur Kiihlmittelquervermischung in Natrium mit 61-Stabbiin-
deln kamen zwei gitterfdrmige Abstandshaltertypen zum Einsatz, nimlich
Wabengitter (honeycomb grid) und Rdhrchengitter (ferrule grid). Die axiale
Abstiitzldnge der Stibe im Biindel (= Abstand der Gitter) betrug einheitlich

H = 150 mm, Der Abstand Ah zwischen dem - in Strdmungsrichtung gesehen -
letzten Gitter und dem MeBquerschnitt betrug fiir die Biindel mit Waben-
gittern Ah = 50 und 100 mm und fiir das Biindel mit R8hrchengittern Ah = 80 mm,

Es wurden die mittleren Kiihlkanaltemperaturen am Ende der beheizten Stab-
lidnge iiber den Biindelquerschnitt gemessen und daraus mit Hilfe des MISTRAL-
Rechenprogrammes die mittlere Mischrate ermittelt, Die oben genannten geo-
metrischen Bedingungen, die Beheizungsartund die Reynoldszahl wurden

variiert,
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Gemessene radiale Temperaturprofile sind in Abb. 6, die daraus ermittelten

Mischraten sind in Abb, 7 dargestellt, Es zeigt sich:

- Fiir die Biindel mit Wabengittern ergaben sich minimale Mischraten von
etwa 2%Z/cm, fiir das Biindel mit RShrchengittern von etwa 1Z/cm im be-

trachteten Reynoldsbereich |04<Re <7~104.

- Der Abstand zwischen Gitter und MeBebene beeinfluBt im betrachteten Be-
reich (50< h <100) die MeBergebnisse nicht.

~ Die Ergebnisse sind fiir Re>2'104 weitgehend unabhingig von der Re-Zahl,
- Es ergaben sich etwa die gleichen Mischraten bei Beheizung von Wand- oder/

und Zentralstab,

Gegenstand laufender Experimente ist die Untersuchung der Mischrate in
Abhidngigkeit von der Abstiitzlinge der Stdbe im Biindel und die Untersuchung
von Vermischungsvorgingen unmittelbar vor und hinter gitterfSrmigen Ab-

standshaltern.

Versffentlichung:

H., Hoffmann, E. Baumgidrtner

Experimental Investigations of the Thermodynamic Behavior of Fast Reactor
Fuel Elements with Different Spacer Types,

IAEA-Symposium on Fuel and Fuel Elements, Briissel, July 1973

1263,5 Entwicklung elektrischer Heizelemente*#

1. Stand der Erprobung
(V. Casal, E, Graf, W, Hartmann, G. Hennrich, IRB)

Bei der Erprobung von Heizstdben fiir Natrium-Siede-Experimente wurde nachge-
wiesen, daB die Heizstibe den Anforderungen (170 W/cm2 Heizflichenbelastung,
950 °c Natriumtemperatur, Betriebszeit 10 h, 100 Leistungszyklen) gewachsen
sind, Zusdtzlich wurden die Fertigungsmethoden verbessert, so daB heute
Heizstdbe mit kleineren Fertigungstoleranzen herstellbar sind. Mit diesen
verbesserten Toleranzen wurde mit der Fertigung der Heizstibe fiir ein Sieben—

stabbiindel begonnen.
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2. Auswirkungen fertigungstechnischer Toleranzen indirekt elektrisch be-

heizter Stdbe auf die Verteilung des Wirmestromes an der Oberfliche

des Stabes,
(H.M, Politzky, K. Rust, IRB)

An Heizstibe, die zur Simulierung von Brennstiben bei Natriumsiedeexperimen—
ten dienen, wird unter anderem die Anforderung gestellt, daR die azimutale
Temperatur- und Wirmestromverteilung an der Oberfliche der Stdbe bei zen-
trischer Anordnung in einem natriumdurchstrdmten, kreisrunden Kanal mdg-

lichst gleichmifig sein muB,

Durch fertigungstechnisch bedingte Ungenauigkeiten, wie beispielsweise un-
gleichmiBige Wandstirke oder exzentrische Lage des rohrfdrmigen Stromleiters
im Stab, k8nnen sich ebenso Variationen der Temperatur— und der Wirmestrom—
verteilung ergeben, wie durch eine ungleichmiBige Dichte der Bormitridschicht,

durch die der Stromleiter gegen das Hiillrohr isoliert ist,

Der azimutale Verlauf des Wirmestromes, der hauptsichlich durch den inneren
Aufbau der Heizstibe bestimmt wird, wurde fiir den in Abb, 8 im Querschnitt

dargestellten Heizstab unter Vernachlissigung der axialen Wirmeleitung nume-
risch berechnet. Untersucht wurden Stibe, deren Stromleiter mit gleichmiRi-

ger Wandstirke um 0,15 bzw., 0,30 mm exzentrisch angeordnet sind.

Es ergaben sich, wie aus Abb. 8 ersichtlich ist, folgende maximale Abwei-

chungen der drtlichen von der mittleren Wirmestromdichte:

- bei einem Heizstab, dessen Stromleiter um 0,15 mm exzentrisch angeordnet

ist, etwa 47,

- bei einem Heizstab, dessen Stromleiter um 0,30 mm exzentrisch angeordnet

ist, etwa 9Z.

Bei einem Heizstab, dessen Isolation in Umfangsrichtung Dichteunterschiede

von 1:5 aufweist, ergibt sich der in Abb. 9 dargestellte azimutale Verlauf

des normierten Wirmestromes, In diesem Fall wurde angenommen, daf sich die

Dichte iiber den Umfang linear #ndert und die WirmeleitfZhigkeit der Keramik
in gleichem MaBe wie die Dichte abnimmt, Dagegen wurde ein iiber den Umfang

konstanter Kontaktkoeffizient zwischen dem Stromleiter und der Isolation

einerseits und der Isolation und der Hiille andererseits vorausgesetzt.

Die Abweichung der &rtlichen von der mittleren Wirmestromdichte betrigt

maximal etwa 127,
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1263,6 Mechanisch-hydrodynamische Untersuchungen an natriumgekiihiten
G 1)

Hochleistungs—Brennelementen

(E. Baumgidrtner, G, Drechsler, H,. Hoffmahn, IRB)

Zur Weiterentwicklung von Abstandshaltern fiir Brennelemente schneller
Reaktoren wurden aufgrund von Messungen der Druckverlustbeiwerte und der
GrdBe der Kihlmittelquervermischung wendelfSrmige Abstandshalter auf ihre
thermo— und fluiddynamischen Eigenschaften hin untersucht (1), Im Vorder-
grund stand die Auswahl einer Biindelkonzeption, welche fiir eine zuldssige
Wandtemperatur die hdchste und gleichmiBigste Temperaturverteilung iiber
dem Biindelquerschnitt erm&glichen und dariiber hinaus einen geringen Druck-
abfall aufweisen sollte, Diese Forderungen erfiillen Stabbiindel mit Wendel-
rippen als Abstandshalter. Deren Abstiitzwirkung wurde zunichst in einem
Langzeitversuch mit einem Biindel aus Hiillrohren mit 6 Wendelrippen pro Stab
als Abstandshalter in turbulent strdmendem Natrium bei Temperaturen von
600 °C untersucht (2). Die Ergebnisse sollen noch erginzt werden, wobei

ein Biindel aus 3 Rippenrohren zum Einsatz gelangt.

Die erste Phase des Langzeitversuches iliber 1000 Stunden wurde abgeschlossen,

Die Betriebsbedingungen waren:

Natriumtemperatur: 600 °c

Betriebsdruck: 3 kp/cm?

Natrium—-Durchsatz: 30 m3/h + 1 m3/h

Temperatur an der Kaltfalle: max. 200 °c
Versffentlichungen:

(1) H., Hoffmann
Experimentelle Untersuchungen zur Kiihlmittelquervermischung und zum
Druckabfall in Stabbiindeln mit wendelfSrmigen Abstandshaltern, EinfluB
der Ergebnisse auf die Auslegung von Brennelementen Schneller Na-gekiihl-
ter Reaktoren,
KFK 1843, Mai 1973, (im Druck)

(2) E. Baumgirtner, H.U, Borgstedt, G, Drechsler
Untersuchungen des Langzeitverhaltens der Abstiitzstellen an einem
Modell-Brennelement aus Hiillrohren mit sechs integralen Wendelrippen
als Abstandshalter in einer isothermen Natrium-Strdmung
KFK 1723, Februar 1973

l)Erst:et' Bericht
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1264 Hydraulische Untersuchungen am SNR-:’;OO-Absc»rbex.':"é

(K. Marten, IRB)

MeBergebnisse zum Druckverlust und Durchsatz des Absorber-Stabbiindels 1-1_7
hatten gezeigt, daB der der Auslegung urspriinglich zugrunde liegende
Biindeldurchsatz experimentell nicht nachgewiesen werden konnte, Das Ver-
suchsprogramm wurde daraufhin modifiziert und zusitzlich eine Durchsatz-
reduktion im Ringraum durch Einbau eines Drosselrings vorgesehen, Die Er-
gebnisse der mit dieser Einrichtung durchgefiihrten Versuche sind in Abb, 10
wiedergegeben und mit Ergebnissen aus den Untersuchungen ohne Drosselring
verglichen. Es konnte nachgewiesen werden, daB8 sich der Drosselring-Einbau
in den bisher v8llig ungedrosselten Ringraum der Biindelposition 5 besonders
auswirkt, Hier konnte der Biindeldurchsatz um fast das Doppelte gesteigert

werden.

Bei der Durchfiihrung der Versuche wurden Schwingungserscheinungen am Biindel

und Drosselring festgestellt. Sie wurden in gezielten Experimenten analysieft.

Literatur:

/1] KFK 1273/1, S. 126~16
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127, THERMO- UND HYDRODYNAMISCHE VERSUCHE MIT GASFORMIGEN MEDIEN

1271.2 Grundlagenexperimente zum Impuls- und Wérmetransport in
Stabbiindeln

Experimentelle Bestimmung der Positionen von Nullschub-
spannung und Maximalgeschwindigkeit bei turbulenter
Strdémung durch Ringspalte (K. Rehme, INR)

In drei Ringspalten mit den Radienverh&ltnissen a = r1/r2 = 0.02; 0.04
und o.1 (KFK 1273/1) wurden an einem Luftversuchsstand die Positionen
von Nullschubspannung und Maximalgeschwindigkeit flir Reynoldszahlen

von Re = 2-1oh bis Re = 2-105 experimentell untersucht.

Die genaue Kenntnis der Position der Nullschubspannung ist entscheidend
fiir die Beschreibung der Strdmung durch Ringspalte hinsichtlich Druck-
verlust und Geschwindigkeitsprofil und wichtig fiir die Strémung in
Stabbiindeln, weil Rechenprogramme fiir Stabblindel auf MeSergebnissen

an Ringspalten basieren. Insbesondere war die Frage zu kléren, ob

eine Koinzidenz der Positionen von Nullschubspannung und Maximal-
geschwindigkeit angenommen werden darf, wie es bei fast allen Unter-

suchungen in der Literatur der Fall ist,

Die Position der Nullschubspannung wurde mit zwei verschiedenen
Methoden bestimmt: 1) durch die Messung der Schubspannungsverteilung
in der Strdmung mit Hitzdréhten, 2) durch die Bestimmung der Wand-
schubspannungen am Kernrohr und am AuBenrohr durch Preston-Rohre.

Zur Bestimmung des Ortes der Maximalgeschwindigkeit wurde ein Doppel-
Pitot-Rohr benutzt.

Bei den Messungen mit dem Radienverhdltnis a = o.1 ergab sich, da8
die verwendeten Abstandshalter zur Zentrierung des Kernrohres einen
groBen EinfluB auf die MeBergebnisse hatten, obwohl die MeBebene

25 hydraulische Durchmesser stromabwirts lag. Bei den Radienver-
héltnissen a = o.oli und 0.02 wurde deshalb auf Abstandshalter ver-
zichtet.
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In Abb. 1 sind die MeBergebnisse fiir g = rolra (Nullschubspannung) bzw.
g = f/ra (Maximalgeschwindigkeit) in Abhingigkeit von der Reynoldszahl

fiir « = 0.02 als Beispiel dargestellt. Zum Vergleich mit den verschiedenen

theoretischen Angaben wurden die berechneten Werte nach KAYS und
LEUNG [1/, nach EIFLER /27 und MAUBACH /37 und QUARMBY /U4 miteingetragen.

Fir alle drei untersuchten Durchmesserverhiltnisse kann man einheitlich
feststellen: '

1.

Die gemessenen Positionen von Maximalgeschwindigkeit und Nullschub-
spannung sind nicht koinzident, wie das fiir asymmetrische Geschwindig-
keitsprofile vermutet worden war /5/. Die Position der Nullschub-
spannung liegt in allen Fillen eindeutig ndher beim Kernrohr als

die Maximalgeschwindigkeit.

Die gemessenen Positionen der Nullschubspannung weichen von den von
KAYS und LEUNG, EIFLER sowie von MAUBACH angegebenen bzw. berechneten
Positionen ab. Die MeBwerte liegen weiter vom Kernrohr entfernt als

der von MAUBACH errechnete Verlauf. MAUBACH findet diese Position

als den Schnittpunkt der beiden von den Winden (Kern- und AuBenrohr)
ausgehenden Geschwindigkeitsprofile, wobei er hierfiir das NIKURADSEsche
Wandgesetz annimmt. Andererseits liegen die MeRwerte néher zum Kern-
rohr hin, als sich nach den Berechnungen von EIFLER bzw. nach der von
KAYS und LEUNG angegebenen Beziehung ergibt. Die Beziehung von KAYS
und LEUNG, Gl. (2), entstand empirisch nach Messungen des Ortes der
Maximalgeschwindigkeit verschiedener Autoren, wobei insbesondere die
MeSwerte von LORENZ /6] fiir ein Durchmesserverhiltnis von a = 0.0526
beriicksichtigt wurden. EIFLER dagegen findet seine berechneten Werte
wie MAUBACH aus dem Schnittpunkt der beiden von den Wénden ausgehenden
Geschwindigkeitsprofile, die jedoch durch Anpassung der Konstanten
dieser Profile an die MeBwerte von BRIGHTON /7/ erhalten wurden. Da
diese MeBSwerte unter der Annshme der Koinzidenz von Nullschubspannung
und Geschwindigkeitsmaximum erhalten wurden, kdnnen mit den EIFLERschen
Beziehungen die BRIGHTONschen MeBwerte hervorragend beschrieben werden,

jedoch nicht die neuen MeSergebnisse.
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QUARMBY gibt fiir dieses Durchmesserverhdltnis a = 0.02 berechnete
Werte der Position der Maximalgeschwindigkeit an, die er als identisch
mit der der Nullschubspannung annimmt. Diese Position berechnet
QUARMBY als Schnittpunkt der von beiden Winden ausgehenden Geschwindig-
keitsprofile. Diese Geschwindigkeitsprofile sind jedoch im Gegensatz
zu den Ansétzen von EIFLER bzw. MAUBACH nicht vorgegeben, sondern
werden durch die Integration von Differentialgleichungen fiir die
Geschwindigkeitsprofile mit einer Runge-Kutta-Technik numerisch ge-
13st. Dabei werden fiir die Geschwindigkeitsprofile die gleichen
Differentialgleichungen und Konstanten bzw. Funktionen verwendet,

wie QUARMBY /8] sie fiir Kreisrohr und parallele Platten entwickelt
hat.

Wie Abb. 1 zeigt, werden durch den von QUARMBY berechneten Verlauf

die MeBwerte fiir die Position der Nullschubspannung ganz ausgezeichnet
beschrieben, Es zeigt sich also, daB auch die Strémungsparameter in
einer Strdmung mit stark asymmetrischen Geschwindigkeitsprofil und mit
stark unterschiedlicher Wandkriimmung durch die GesetzméBigkeiten

von Kreisrohren recht gut beschrieben werden kdnnen. Allerdings sind
derartig einfache Ansitze wie das NIKURADSEsche Wandgesetz (MAUBACH)
zumindest bei kleinen Reynoldszahlen dann nicht mehr ausreichend. Die
MeBwerte flir die Position der Nullschubspannung zeigen jedoch mit
steigender Reynoldszahl deutlich die Tendenz, sich an den Verlauf,:
der sich durch den Schnittpunkt der "Wandgesetz'"-Profile ergibt,
anzundéhern, Mit der QUARMBYschen Methode konnen natiirlich Effekte

in der Strdomung, wie die Nichtkoinzidenz von Nullschubspannung und
Geschwindigkeitsmaximum, nicht beschrieben werden. Allerdings
interessiert die Position der Maximalgeschwindigkeit nicht, wenn

nur die Position der Nullschubspannung geniigend genau angegeben

werden kann.

Die aufgrund der Wandschubspsnnungsmessungen am Kern- und AuBenrohr
mit Prestonrohren ermittelten Werte fiir die Position der Nullschub-
spannung stimmen mit den aus den Hitzdraht-Messungen bestimmten
Werten ausgezeichnet iiberein. Bei kleineren Reynoldszahlen werden die
mit der Prestonrohr-Methode gewonnenen Ergebnisse sehr ungenau, da die
zu messenden Differenzdriicke sehr klein werden. Bei den durchgefiihrten

Messungen am Kernrohr betrug der maximale dimensionslose Wendabstand
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etwa y+ = 38, das maximale Verhdltnis von Prestonrohrdurchmesser zur
Lénge des Geschwindigkeitsprofils etws 0.063, so daB selbst unter

den hier nicht zutreffenden und ungﬁnstigeh Annsghmen EIFLERs /9/ fir
das Geschwindigkeitsprofil die Fehler aufgrund von Geometrieeinfliissen
auf das Geschwindigkeitsprofil bei den durchgefiihrten Untersuchungen

klein sind.

Die Abhéngigkeit der Position der Nullschubspannung vom Durchmesser-—
verhdltnis ist in Abb. 2 dargestellt. Bei sehr kleinen Durchmesser-
verhdltnissen héngt diese Position, wie wir gesehen haben, stark von
der Reynoldszahl ab. Daher sind in Abb. 2 die Werte fiir eine

5

Reynoldszahl von Re ¥ 10° zusammengestellt. Als Ordinate wird nach

KAYS und LEUNG /17

* - Q
g¥ =02 (1)

gewdhlt, Nach KAYS und LEUNG ist dann
s =a, (2)

wobei KAYS und LEUNG n = 0.343 angeben. QUARMBY gibt aufgrund seiner
experimentellen Ergebnisse n = 0.366 an /10/. Anhand seiner theore-
tischen Analyse findet QUARMBY /4/ - allerdings fiir hohe Reynolds-
zahlen - n = o0.415.

Fir die Darstellung der gemessenen Positionen der Nullschubspannung
wurden nur MeBergebnisse, die durch Hitzdrahtmessungen, némlich

von SMITH, LAWN und HAMLIN /11, KJELLSTROM /127, LAWN und ELLIOTT /137
und die neuen Ergebnisse, sowie durch Prestonrohrmessung von

BARTHELS /14/ und QUARMBY [1o/ erhalten wurden, beriicksichtigt, da mit
diesen MeRmethoden die Nullschubspannungsposition bestimmt wird und
die MeBergebnisse beider Methoden gut iibereinstimmen, wie wir gesehen
haben. A

Werden die neuen MeBergebnisse stark beriicksichtigt, da sie bei sehr
kleinen Durchmesserverhdltnissen erhalten wurden und keine Abstands-

halter verwendet wurden, so ergibt sich fiir den Exponenten in Gl. (2)
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fir Reynoldszehlen Re % 10° n = 0.386. Dieser Wert ist hdher als nach
den experimentellen Ergebnissen von QUARMBY, jedoch kleiner als nach
dessen theoretischen Resultaten, da hierbei eine hohe Reynoldszahl
vorausgesetzt wurde. Wie die MeBergebnisse zeigen (Abb. 1), wird der
Exponent n in Gl. (2) mit der Reynoldszahl wachsen.

Zum Vergleich mit den zahlreichen krgebnissen fiir die Position der
Maximalgeschwindigkeit sind diese in Abb. 3 dargestellt. Die MeB-
ergebnisse werden durch die von KAYS und LEUNG angegebene Beziehung
mit n = 0.343 recht gut beschrieben. Die Gerade mit n = 0.386 fiir die
Position der Nullschubspannung liegt deutlich tiefer als die MeB-

werte fiir die Maximalgeschwindigkeit. Die eigenen MeBwerte fiir a = 0.02
und o.ol liegen tiefer als die MeBwerte von CROOKSTON /157 fiir o« = 0.0318
und SARTORY /[16] fiir a = 0.0262. Die Ursache dafiir liegt wahrscheinlich
darin, daB sowohl CROOKSTON wie auch SARTORY horizontale Teststrecken

verwendeten und die als Kernrohre gespannten Dréhte durchhéngen.
CROOKSTON verwendet zwar zusdtzlich noch Abstandshalter, die jedoch
die Ausbildung eines ungestdrten Geschwindigkeitsprofils verhindern,

wie die neuen Messungen gezeigt haben.
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128 ENTWURFSSTUDIEN FUR GAS— UND DAMPFGEKUHLTE BRUTREAKTOREN

1281 Studien zu gasgekiihlten schnellen ReaktorenG

D

Materialien fiir den Core-Catcher eines gasgekiihlten Brutreaktors
(L. Barleon, S, Dorner, INR)

Wenn man fiir den hypothetischen Fall eines Zusammenschmelzens des Cores eine
Wanne zum Auffangen der Schmelze (Core-Catcher) vorsieht, ist es erforderlich,
eine eingehende Studie iiber die Anforderungen an das Wannenmaterial und

eine Auswahl der geeigneten Werkstoffe zu machen. Das Produkt eines "Core-
Meltdown" besteht aus einer oxidischen Bremnstoffschmelze und geschmolze-
nem Hiill~ und Strukturwerkstoff, Die anderen Materialien des Reaktors, z.B.

Graphit im thermischen Schild, werden ebenfalls zu beachten sein,

Als Hill- und Strukturwerkstoff soll vor allem Stahl vorausgesetzt werden,
d.h. man hat hauptsichlich die Reaktionen des Tiegelmaterials mit den Metallen

Fe, Ni, Cr und in geringeren Mengen mit Si, Mn, Mo, Ti und Nb zu beachten.

Bei der Behandlung der Frage,wie sich eine Schmelze von sehr hoher Temperatur
beherrschen 148t, kdnnte man zunichst an den Einsatz von Hochtemperatur-
werkstoffen fiir den Tiegel zu denken, Deshalb wurden bei diesen ersten Studien
die Uberlegungen im wesentlichen auf solche Werkstoffe beschrinkt. Wie je-
doch die ersten Ergebnisse von thermodynamischen Modellrechnungen 1-1_7 zei-
gen, ist es mglich, daB die Anforderungen, die man an die Tiegelwerkstoffe

zu stellen hat, wesentlich niedriger sind.

1. Anforderungen ap das Material der_ Auffangwanne

Bei der Auswahl geeigneter Werkstoffe fiir eine Auffangwanne kdnnen folgende

Eigenschaften ausschlaggebend sein:

l)LetZter Bericht in KFK 1272/1
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1. hoher Schmelzpunkt,

2, hoher Siedepunkt - (h8her als der des Brennstoffs),

3. keine Reaktion mit den Komponenten der Coreschmelze,

4. mbglichst geringe L8slichkeit mit der Schmelze,

5. hohe spezifische Wirme, hohe Dichte,

6. gute Wirme- und Temperaturleitfihigkeit,

7. leichte Verarbeitung,

8, Verfiigharkeit und Preis,

9. Vertridglichkeit mit Wasser,

10, schlechte Reflektoreigenschaften - starke Neutronenabsorptionm,
11, gute Vertrdglichkeit mit dem Strukturmaterial des zusitzlichen Kiihlsystems,

12. kleiner Ausdehnungskoeffizient - Thermoschockbestindigkeit.

2, Hochschmelzende Werkstoffe

Bei der Auswahl von hochschmelzenden Werkstoffen wurde als Kriterium zugrunde
gelegt, daB ihr Schmelzpunkt {iber dem Schmelzpunkt von oxidischem Brennstoff
liegt, der fiir das System UOZ-PuO2 in den Bereich 2850°-2400 °c fillt. Solche
Werkstoffe sind in folgenden Werkstoffgruppen zu suchen:

a) reine Metalle (z.B. W, Re, Ta)

b) Oxide (z.B, Pu02, vo,_, ZrOz)

¢) Karbide und Graphit

d) Boride

e) Silizide

£f) Sulfide

g) Cermets und Compositss (mit Graphit)

Eine Sichtung der Materialdatem bekannter Hochtemperaturwerkstoffe zeigt,
daB es eine grdBSere Anzahl von Werkstoffen gibt, die einen Schmelzpunkt
oberhalb 2850 °C haben.

Da der Dampfdruck im System UOZ-PuO2 oberhalb des Schmelzpunktes sehr stark
zunimmt, wiirde eine Brennstoffschmelze mit hSheren Temperaturen rasch aus
dem Tiegel ausdampfen. Deshalb ist der Siedepunkt der in Frage kommenden

Werkstoffe weniger kritisch fiir deren Verwendung als Wannenmaterial.
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3. Verwendbarkeit der hochschmelzenden Werkstoffe

Obwohl fiir reinen oxidischen Brennstoff unter Inertatmosphire die Verwendung
der h8chstschmelzenden Metalle als Wannenmaterial mSglich wire, bestehen
dagegen Bedenken wegen der Legierungsbildung mit dem geschmolzenen Struktur-

material.

Die Oxide sind weitgehend mit dem Bremnstoff in fliissiger Phase mischbar
und haben eine schlechte Wirmeleitfihigkeit. Vorteilhaft ist bei den Oxiden,
daB sie weniger empfindlich gegen eine oxidierende und Wasserdampfatmosphire

Siﬂd °

Die Karbide zeichnen sich durch hohe Schmelzpunkte und relativ gute Wirme-
leitfidhigkeit aus., Neben die Karbide ist auch der Graphit zu stellen. Man
wird nur desten Stabilitdt gegeniiber der oxidischen Brennstoffschmelze be-

riicksichtigen miissen,

Die Schmelzpunkte der Boride, Nitride und Silizide sind im allgemeinen nie-
driger, die Wirmeleitfdhigkeit ist in der gleichen Gr58enordnung wie die der

Karb ide .

Da Graphit ein leicht verfiighares und preiswertes Material darstellt und
aufierdem viele der oben genannten Anforderungen erfiillt, wurde das System

Brennstoffschmelze-Graphit besonders intensiv untersucht.

4, Das_System: Graphit — hochschmelzendes Metal

Oxidschicht—Coreschmelze

Durch eine Metallzwischenschicht auf dem Graphit kdnnte eine Gas— bzw, CO-
Entwicklung verhindert werden, Da es aber wahrscheinlich ist, daB beim
Coreschmelzen eine grdSere Menge des geschmolzenen Strukturmaterials in die
Auffangwanne gelangt und sich hier mit der Metallzwischenschicht legiert,
wire daran zu denken, daB man auf diese Schicht eine hochschmelzende Oxid-
schicht aufbringt. Diese sollte vorerst den Kontakt zwischen einem ge-
schmolzenen Strukturmaterial und der hochschmelzenden Metallschicht verhin-
dern. Von der schiitzenden Oxidschicht wire zu verlangen, daB sie miglichst
ein hohes spezifisches Gewicht besitzt, damit sie stets unterhalb des
Strukturmaterials bleibt. Das Oxid sollte eine hohe freie Bildungsenthalpie
besitzen, damit es von dem hochschmelzenden Metall nicht reduziert wird. Die
Mischbarkeit mit der Brennstoffschmelze wire nicht sehr nachteilig, da damit

nur die Wirmequelldichte erniedrigt wiirde.
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Als schiitzende Oxidschicht wire das Thoz, UOZ’ HfO2 und ZrO2 geeignet. Von

den hochschmelzenden Metallen bieten sich besonders die fiir die UOZ-
Schmelze geeigneten Tiegelmetalle W (Schmpkt. 3410 OC), Mo (Schmpkt, 2610 oC)
und Ta (Schmpkt, 2996 °c) an, Wegen der hohen Dichte empfiehlt sich beson-
ders Wolfram (p =19,3 g/cma) und Tantal (p =16,6 glcm3), da auch bei einer
Legierungsbildung mit dem Strukturmaterial die resultierende Legierung im
weiten Bereich eine hhere Dichte als die Brennstofschmelze hitte, Damit

bliebe eine metallische Schutzschicht nach wie vor auf dem Graphit.

Die Reaktion des Wolframs mit C fiihrt zu WC mit einem Schmpkt. von 2600 °c
(Sdpkt. 6000 °C),und die Reaktion des Tantals mit dem Graphit liefert TaC
(Schmpkt. 3880 °C, Sdpkt, 4730 °C). Die Karbidbildung erscheint nicht nach-
teilig. Anstelle der Aufbringung einer Oxidschicht auf das hochschmelzende
Metall (W, Ta) wire als Schutzschicht gegen das fliissige Strukturmaterial

auch eine hochschmelzende Karbidschicht geeignet.

/-1_7 L, Barleon, M, Dalle Donne und S, Dorner

Temperature and Heat-Flux Distribution in the Molten Core Mass
of a GCFR after a Hypothetical Melt-Down Accident,
KFK~-1755

1285 Studien zu dampfgekiihlten schnellen Reaktoren ¢

(Zusammengestellt von F, Erbacher, IRB und G. Lill, AEG)

Im Juni fand eine Besprechung zur Abstimmung der weiteren Bear-

beitungspunkte fiir die DSR- und GSB-Sicherheitsstudien statt, Als Grundlage
diente eine von Interatom erarbeitete Studie, in der Vorschlige fiir schwer-
punktmiifige Untersuchungen unter Beriicksichtigung von Genehmigungsgesichts-

punkten gemacht wurden,

Die Arbeiten an den neu zu erstellenden Rechenprogrammen zur Beschreibung

der Kiilhlmittelverlustunfille und des Notkiihlverhaltens des DSR wurden intensiv
weitergefiihrt, Die einzelnen Unterprogramme des Notkiihlprogramms sind ausge-
testet und wurden zum Gesamtprogramm zusammengestellt. Das Kihlungsverlust-—
programm hat inzwischen einen Status erreicht, da8 mit den ersten Rechenl&ufen

begonnen werden konnte.
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Fiir den Auslegungsunfall des DSR (Bruch einer Nutzdampfleitung) wurde mit
einem einfachen Rechenprogramm vorab das Verhalten der Hiillrohrtemperaturen
bis zu 1000 s nach dem Unfall berechnet, Falls das umfangreiche Programm-
system spidter das Ergebnis bestitigt, daB die Brennstoffhﬁilen nach Durch-
laufen eines Temperaturminimums erst wieder nach etwa 1 Stunde Betriebs-
temperatur erreichen, wiirde bei der Kernnotkiihlung das Spriihsystem nicht

einzugreifen brauchen.

Zum Problemkreis Kernschmelzen erfolgten Uberlegungen zur Mdglichkeit von
Dampfexplosionen sowie Untersuchungen zur Wirmeabfuhr durch Konvektion der

Brennstoffschmelze unter Einbeziehung der Theorie der Rollzellen.

Die Bethe-Tait-Rechnungen wurden abgeschlossen mit Untersuchungen zur Energie-
freisetzung von kugelf&rmigen Brennstoffmassen verschiedener GréBSe und Zu—
sammensetzung, bei Zufuhr von Reaktivititsrampen und unter Beriicksichtigung

der Spektrumsabhiingigkeit der Dopplerkonstanten.

Die MSglichkeit der Nachwirmeabfuhr durch Naturumlauf wurde untersucht. Aufer-
dem wird derzeit iiberpriift, ob ein zusdtzlicher Kiihler im Brennelementlager-
becken bei Versagen aller anderen Einrichtungen die Abfuhr der Nachwirme

gewdhrleisten kann.

Zur Auslegung des Druckabbausystems wurde das Rechenprogramm TABU den DSR-
Verhdltnissen entsprechend modifiziert. Die Vorginge beim An- und Abfahren
des DSR wurden neu iiberdacht und zu einem Bericht zusammengestellt., Es er-
folgte eine Berechnung der DruckgefdBfbelastung infolge Wirmespannungen nach
dem Bruch einer Nutzdampfleitung. Mit den Untersuchungen iiber die kritischen

RiBlidngen beim DSR-Druckgefdf wurde begonnen.

Die Uberpriifung der Reaktivititsbilanz machte eine Anzahl nuklearer Rechnungen
fiir Zyklusanfang und das Regel- und Abschaltsystem erforderlich., Der Reakti-
vititswert des Kontroll- und Abschaltsystems reduziert sich im dampffreien
Zustand des Reaktors gegeniiber dem Betriebszustand um etwa 15%. Weitere
neutronenphysikalische Rechnungen wurden zur Bestimmung der Reaktivitit des
zusammengeschmolzenen Kernes und der Abbrandabhingigkeit der Flutreaktivitit

durchgefiihrt,



128-6

Im IRB wurde eine auf neueren Messungen basierende Reibbeiwertbeziehung zur
Berechnung des Druckabfalles in Brennelementbiindeln erstellt. Bei Anwendung
dieser neuen Reibbeiwertbeziehung ergibt sich ein kleinerer Druckabfall im
Biindel und ein erhdhterWirmeiibergang, vor allem in den strémungsungiinstigeren

Eckkanidlen.,

Unter Verwendung der neuen Reibbeiwertbeziehung sowie einer um 15 giinstige~
ren Formel fiir den Wdrmeilibergang wurden weitere thermodynamische Rechnungen
fiir den DSR-1000 mit der Programmgruppe COBRA-THEDYBER durchgefiihrt. Die
Ergebnisse zeigen, daB8 der Druckabfall im Kern abgesenkt und der Nettowir—
kungsgrad der Gesamtanlage angehoben werden kann, wobei die Corehhe mit

85 cm konstant gehalten wurde,
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Beitrdge zum Teilprojekt 129 (Entwurfsstudien zu natriumge-
kiihlten Brutreaktoren) erscheinen voraussichtlich im

nidchsten PSB-Vierteljahresbericht.,
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