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VORBEMERKUNG

Das Institut fiir Material- und Festkdrperforschung (IMF) des Kernfor-
schungszentrums Karlsruhe widmete in den letzten 4 Jahren den groften Teil
seiner Kapazitdt der Brennelement-Entwicklung fiir schnelle Na-gekiihlte
Brutreaktoren. Im ersten Halbjahr 1974 wurde ein Seminar abgehalten, in

dem das IMF alle seine Beitrdge im Rahmen des bauzugehSrigen Programmes

fir die Oxidbrennelemente des seit 1973 im Bau stehenden Prototypkern-—
kraftwerkes SNR-300 zusammenfassend darstellte und erlduterte. Diese vom
Projekt Schneller Briiter (PSB) koordinierten Arbeiten umfassen theoretische
und experimentelle Beitrdge fiir Brennstoff, Hiille und Brennstab. Brennpunkte
der vielfdltigen Studien sind zahlreiche Bestrahlungsexperimente, die unter
der wissenschaftlichen Federfilhrung des IMF filir das PSB ausgelegt, durchge-

fihrt und ausgewertet wurden.

Dieser Bericht bringt die Vortridge des Seminars in schriftlich ausgearbei-
teter und teilweise ergidnzter Form. Er wird zu einem Zeitpunkt vorgelegt,

an dem fiir die endgiiltige Auslegung der SNR-300-Erstkern-Brennelemente
wichtige Entscheidungen zu fdllen sind. Der Bericht umfaft 19 Einzelbei-
trdge, an denen viele Autoren beteiligt sind. Neben diesen Autoren haben
zahlreiche weitere Mitarbeiter des IMF und insbesondere auch aus der Ab-
teilung HeiBe Zellen der GfK an der Erarbeitung der Ergebnisse maRgeblich
mitgewirkt., Wesentlich waren hierbei auch die Anregungen der Projektleitung
PSB und der Gedankenaustausch mit den Partnern des Industriekonsortiums SNR,
vor allem mit den Fachkollegen der Firma INTERATOM in Bensberg. Thnen allen
sowie Frau B. Hauth, die die redaktionelle Fertigstellung des ganzen Berich-

tes besorgte, sei fiir die gute Zusammenarbeit sehr gedankt.

H. Béhm, W. Dienst, K. Kummerer
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KURZFASSTUNG

Dieser Bericht setzt sich aus 19 Einzelbeitrdgen verschiedener Autoren
zusammen., Nach einer eiﬁleitenden‘Darstellung der Brennelementkonzepte
fir den SNR-300 und der Gesichtspunkte fiir die Brennstoffauslegung be-
‘fassen sich mehrere Beitrige mit Mischoxid-Brennstoff, seinem Geflige und
seinen mechanischen und chemischen Eigenschaften in Wechselwirkung mit
der Brennstabhiille., Der zweite Schwerpunkt der Themenreihe ist das Ver-
halten der Edelstahl-Hiillwerkstoffe unter SNR-300-typischen Bedingungen,
wobei die Behandlung der Festigkeitseigenschaften, des neutroneninduzier-—
ten Schwellens sowie des Korrosionsverhaltens zu einer Gesamtbeurteilung
der fiir den SNR-300 in Betracht kommenden Hiillwerkstoffe fiihrt. Hierauf
riicken Brennstabprobleme ins Blickfeld, insbesondere die modelltheore-
tische Behandlung eines Brennstabes und seine Spezifikationen. Den Ab-
schluf bilden mehr technologische Beitridge, welche die Herstellung und
Qualitdtskontrolle von Brennstabproben sowie die Vorbereitung, Durchfiih-
rung und Nachuntersuchung von Stab-Bestrahlungsexperimenten behandeln.
Der ganze Bericht endet mit einer zusammenfassenden ilibergreifenden Wertung
aller IMF-Beitrdge zur Schnellbriiter-Brennelemententwicklung und stellt
so eine breite Wissens— und Erfahrungsbasis flir die anstehenden Grund-

satzentscheidungen hinsichtlich der SNR-300-Brennelemente zur Verfligung.



ABSTRACT

Contribution to the Fuel Element Development for the Fast Breeder

Reactor SNR-300

This report comprises 19 single contributions of different authors.
The introductional presentation of the SNR-300 fuel element concepts
and fuel design criteria is followed by some papers dealing with A
mixed oxide fuel, its structure, and its mechanical and chemical
properties in contact with the cladding of a fuel pin. The second

main topic in the series of contributions is the behaviour of stainless
steel cladding materials under typical SNR-300 conditions. In this
context the mechanical properties, the neutron induced swelling and
the corrosion phenomena lead to an overall judgement of the different
types of stainless steel being envisaged for SNR-300 pin cladding.
Thereafter, problems of the fuel pin are considered, mainly the
theoretical treatment by pin modeling calculations and the pin speci-
fications. Finally some contributions of a more technological nature
deal with the fabrication and quality control of fuel pin specimens

as well as the preparation, performance and examination of pin irradi-
ation experiments. The last contribution in the report presents a
general conclusive judgement of all the investigations carried out

by IMF for the fast breeder fuel element development. In this way a
comprehensive basis of knowledge and experience is made available for

the forthcoming decisions concerning the SNR-300 fuel pins.
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1. Das SNR-300-Prototyp—-Kernkraftwerk

Dieses Kernkraftﬁerk mit einem schnellen natriumgekiihlten Brutreaktor
wird in der N#he von Kalkar am Niederrhein errichtet, siehe Standort
und Umgebung in Abb, l+). Der genauere Lageplan aller Kraftwerksein-
richtungen - insbesondere auch das Reaktorgebdude - 1ist aus Abb. 2
ersichtlich, Der Baubeginn des Kraftwerkes war im Frijhjahr 1973. Die

Fertigstellung und Inbetriebnahme ist fiir die Jahre 1978/79 geplant.

Der schnelle Reaktor SNR-300 soll eine thermische Leistung von 730 MWth
haben, was dann zu einer elektrischen Leistung von etwa 300 MWe fiihrt.

Als Brennstoff ist U-Pu-Mischoxid vorgesehen, als Brutstoff abgereicher-
tes Uranoxid., Die Brutrate wurde im Sicherheitsbericht von 1971 mit 1,16
angegeben. Die neueren Kernkonzepte mit ihrem stark verkleinerten radia-

len Brutmantel haben jedoch eine deutlich reduzierte Brutrate zur Folge

/2/.

Diese allgemeinen Angaben einschlieBlich der fiir unsere weiteren Uber-
legungen wichtigen Natrium-Eintritts— und Austrittstemperaturen sind in

Tabelle 1 zusammengefaft.

2. Der Reaktorkern

Der zylindrische Kern des schnellen Reaktors SNR-300 mit einem Durch-
messer von etwa 2700 mm und einer Hohe von 1750 mm umfaBt die eigent-
liche Spaltzone und die beiden axialen Brutmintel sowie den radialen
Brutmantel. Der Reaktorquerschnittlin Abb. 3 sowie der Lingsschnitt

in Abb. 4 geben die Anordnung in der Kernhalterung innerhalb des Reaktor-

Doppeltanks wieder.

Eine genauere Einteilung des Reaktorkerns geht aus Abb. 5 hervor. Die
Spaltzone ist aufgeteilt in einen inneren Bereich und einen duBeren

Bereich, welcher zum Zwecke der Abflachung des radialen FluRBgradienten

+)

Viele der hier folgenden Angaben und Abbildungen sind aus dem SNR-
300-Sicherheitsbericht, Stand 30.5.1971 /!/ entnommen.



eine etwas hdhere Pu-Anreicherung aufweist. Unterhalb des unteren
axialen Brutmantels befindet sich der Bereich des Spaltgasraumes der
Brennstdbe. Der Spaltgasraum ist also am Eintritt des Kilhlmittels in

den Kern und somit in der Zone niedrigerer Temperatur angeordnet.

‘Im Laufe der vorbereitenden Studien zum SNR-300 wurden mehrere Konfi-
gurationen des Reaktorkerns n#her studiert. Der Reaktorkern MARK-I war
das Referenzkonzept, welches dem ersten Sicherheitsbericht /1/ zugrunde
lag. Wirtschaftliche Uberlegungen iiber den Betrieb des Prototypkern-
kraftwerkes flihrten im Jahre 1973 zu der Entscheidung, den Durchmesser
der Brennstdbe zu erhdhen., Um die gleiche Reaktorleistung zu erhalten,
mufte hierbei die bisherige innere Biindelreihe des radialen Brutmantels
zu diesem neuen MARK-II-Kern hinzugefiigt werden. MARK-II soll aber erst
bei der zweiten Kernladung realisiert werden. Allerdings soll die Ver-
teilung der Kernplidtze bereits bei der ersten Kernladung dieser neuen
Uberlegung angepaRt werden. Dies fiihrte zu dem neuen Konzept MARK-Ia

fir die erste Kernladung. In den Tabellen 2 und 3 sind diese verschie-
denen Kernkonzepte charakterisiert und die Verteilung der Kernplidtze
angegeben, Aus der Tabelle 3 geht auch hervor, daB in den Konzepten
MARK-Ia und MARK-II die duBeren Reihen des radialen Brutmantels durch
Reflektorelemente ersetzt werden. Zwar wird dadurch die Brutrate des
Reaktors verringert. Die Lage des Pu-Marktes wird aber in den nichsten
Jahren durch groBe Mengen von Pu-Uberschiissen aus Leichtwasser-Reaktoren
gekennzeichnet sein, so daR es im ersten Jahrzehnt des SNR~300-Betriebes
keinerlei wirtschaftlichen Anreiz fiir eine voll ausgeschdpfte Pu-Erzeu-

gung geben wird.

In den'Abbildungen 6 und 7 sind die Kernquerschnitte MARK-I und MARK-Ia
mit all ihren Blindelplitzen schematisch dargestellt /1,4/. In den ersten
Betriebszyklen entspricht die Spaltstoffzusammensetzung nicht der Gleich-
gewichtsverteilung, weshalb Blindelemente vorgesehen sind. Der MARK-Ia-
Kern im ersten Betriebszyklus z.B. enthdlt 12 Blindelemente,im zweiten

Zyklus 9 Blindelemente, siehe Abb, 7.



3. Die Brennelemente und Brennstibe

Der hexagonale Querschnitt der Brennelementbiindel mit einer Teilungs-
schliisselweite von 115 mm enthdlt 169 Stabplitze fiir 6 mm-Stdbe bzw.
127 Plidtze fiir Stidbe mit 7,6 mm Durchmesser. Der Aufbau eines MARK-Ia-
Biindels ist in Abb. 8 wiedergegeben. Eine Datenzusammenstellung in
Tabelle 4 bringt die Einzelheiten fiir die Bilindel der 3 Kernkonzepte
MARK-I, MARK-Ia und MARK-II. Die HuBere Geometrie ist identisch. Beim
MARK-I-Bilindel gab es zwei Entwiirfe mit 169 bzw. 163 Brennstdben. Im
zweiten Entwurf nahmen 6 Stiitzst#be Stabpldtze ein. Das nun zur Aus-—
filhrung gelangende MARK-Ia-Biindel hat 3 Stiitzst#be, die einen im Brenn-

elementkasten freistehenden Stabverband halten.

Die Stidbe sind durch Abstandshalter innerhalb des Biindels positioniert.

Man unterscheidet grundsdtzlich folgende Abstandshalter-Typen:

- Gitterabstandshalter in den 3 unterschiedlichen Konstruktionen:
punktgeschweifte Waben—-Abstandshalter
gel8tete Rohrchen-Abstandshalter

funkenerodierte Abstandshalter

- Wendelabstandshalter in den 2 Ausfiihrungen:
Wendeldraht

Hiillrohr mit Wendelrippen

Fiir die MARK-Ia-Biindel werden punktgeschweifite Wabenabstandshalter ge-
nommen. Fiir das MARK-II-Konzept ist als technische Weiterentwicklung
ein funkenerodierter Gitterabstandshalter vorgesehen. Der Stiitzabstand

in der Spaltzone ist bei allen Konzepten 150 mm.

Der Brennstabaufbau des MARK-Ia-Stabes ist aus der Abb. 9 ersichtlich.
Die Lingeneinteilung der Stdbe ist bei allen Biindelkonzepten nahezu
identisch, Tabelle 5 schlieBlich bringt diese geometrischen Daten sowie
einige Angaben iiber den Brennstoff. Daraus ist zu entnehmen, daB auch

die einmal gewdhlte Brennstoffdichte beibehalten wird.



4, Die Beanspruchung der Brennstibe

Die leistungsmifige Beanspruchung der Brennstidbe ergibt sich aus der
Leistungsverteilung im Reaktorkern. Fiir den Kern MARK-Ia sind noch keine
Rechenergebnisse verdffentlicht. Flir eine grobe Abschitzung greifen wir
auf Daten des Kernes MARK-I zuriick /1/ und passen diese der neuen Quer-
schnittseinteilung des MARK-Ia-Kernes an. Dabei wird vorausgesetzt, daR
die radiale und axiale FluBverteilung bei beiden Kernen geometrisch
dhnlich ist. Fiir die radiale Verteilung der Spaltrate in der Kernmittel-
ebene zu Beginn des 1. Spaltzonenzyklus ergibt sich dann etwa ein Ver-

lauf gemiB Abb. 10, Die axiale Verteilung ist in Abb.l1 aufgezeichnet.

Beim Ubergang von der inneren zur Huferen Spaltzone tritt eine Neutronen-
fluBspitze auf, deren Wert dem maximalen Neutronenfluf in der Kernachse
nahe kommt. Da im Bereich dieser FluBspitze bereits Brennelement-Biindel
der HuBeren Spaltzone mit ihrem h8heren Spaltstoffgehalt stehen, kommt

es hier zu den lokal hichsten Stableistungen des ganzen Reaktorkernes.
Als Beispiel zeigt Abb., 12 einen Sektor aus dem Querschnitt des MARK-I-
Kernes mit Leistungsangaben fiir jedes Biindel. Daraus ergeben sich als

extremale Werte der Stableistung

- in der inneren Spaltzone: minimal 349 W/cm, maximal 451 W/cm

- in der #uBeren Spaltzone: minimal 289 W/cm, maximal 461 W/cm.

Auch diese paar Zahlenangaben bestdtigen ebenso wie der FluBverlauf in
Abb, 10, daB der radiale Leistungsgradient in der HuBeren Spaltzone be-
sonders groB ist. Dies HuRert sich auch in einem spiirbaren Leistungs—
gradienten iiber den Querschnitt eines einzelnen Biindels. Das (rechenmifig)
maximal belastete Brennelement Nr. 616 des MARK-I-Kernes beispielsweise
zeigt in den Kilhlmittelaustrittstemperaturen der Kiihlkandle zwischen den
Brennstdben Werte zwischen 574°C und 596°C, siehe die Darstellung der
KiihImittelisothermen in Abb. 13. Der axiale Temperaturverlauf ist dem~

entsprechend unterschiedlich, siehe Abb. 14.

Die wichtigsten Beanspruchungswerte fiir die Brennstidbe sind in Tabelle 6
zusammengestellt. Der Nominalwert der maximalen Stableistung im MARK-I-
Kern lag bei 460 W/cm. Im MARK-Ia-Kern ist dieser Wert auf 370 W/cm ge-
senkt. Unter Anwendung eines HeiBkanalfaktors von 1,23 wird dieser maxi-
male Nominalwert erhdht auf 455 W/cm. Im spdteren MARK-II-Kern soll die

Stableistung dann wieder etwa die Werte des urspriinglichen Konzeptes erreichen.



Der maximale lokale Abbrand im MARK-Ia-Kern soll 90.000 MWd/t M betragen.
Dazu ist eine Standzeit von 440 Vollasttagen erforderlich. Diese Stand-
zeit ist in 3 Zyklen aufgeteilt, woraus sich eine Zykluszeit von ca.

147 Vollasttagen ergibt.

Der schnelle Neutronenfluf ist beim MARK-Ia-Kern wohl etwas niedriger
als beim MARK-I-Kern. Wegen der hdheren Standzeit erhalten die Brenn-
elemente MARK-Ia trotzdem eine deutlich hdhere schnelle Neutronendosis.
Die Dosiswerte fiir MARK-II-Elemente werden dann iiber 2-1023 schnelle

Neutronen/cm2 liegen.,

Die Natrium-Eintrittstemperatur in die Brennelementbiindel ist bei allen
Konzepten gleich angenommen zu 380°C. Dazu kommt eine Aufheizzone von
nominell 200°C sowie ein Temperatursprung vom Natrium zur Hiillwandmitte
von 30°C. Wenn man noch berilicksichtigt, daB8 unter der Beriihrungsstelle
zum Abstandshalter eine Ubertemperatur um ca. 10°C herrschen kann, kommt
man zu einer maximalen nominellen Hiillwandmittentemperatur von 620°C. Bei
Beriicksichtigung eines HeiBkanalfaktors von 1,26 fiir die Aufheizspanne
ergibt sich ein zusitzlich mSglicher Temperaturanstieg von ca. 50°C.Der
maximal mdgliche Wert in der Hiillwandmitte wird somit zu 670°C. Daraus
ergibt sich eine maximal mdgliche Temperatur an der Hiillinnenwand von
ca. 690°C.

Der AuRendruck durch das Kilhlmittel ist fiir die mechanische Festigkeit

unbedeutend; er betrigt maximal ca. 5 bar.

5. Kriterien fiir die Brennstabauslegung

Um zu generellen Kriterien fiir die Auslegung von Briiter-Brennstidben zu
kommen, miissen einige Forderungen hinsichtlich der Betriebssicherheit

prizisiert werden:

- Die nukleare Auslegung des Reaktorkerns geht von einer geometrisch
stabilen Materialanordnung aus. Alle Ortsverinderungen des Brenn-
stoffes beeinflussen die Reaktivitdt und sind daher betriebsmidBig

unzuldssig.

- Die Hiille des Brennstoffes stellt die erste Barriere fiir die Zuriick-
haltung des Pu-haltigen Brennstoffes und der Spaltprodukte dar.

Hiillrohrschiden sind daher unzulidssig.



-~ Die Kiihlung der Brennst#be erfolgt innerhalb des Biindelverbandes.
Jede Verinderung der "inneren Bilindelgeometrie', insbesondere eine

Verengung der Kiihlkanalquerschnitte gefdhrdet die Widrmeabfiihrung.

- Die Brennst#be eines Stabbiindels sitzen in einem Brennelement-Kasten
mit hexagonalem Querschnitt., Die Kidsten stiitzen sich mit ihren
duBeren Distanznoppen gegenseitig ab und bilden so den Kernverband.
Die duBere Geometrie der Kidsten darf sich nicht wesentlich verdn-
dern, da sonst die Funktion der Sicherheitseinrichtungen (Trimm-
und Regelstdbe) gefdhrdet werden kénnte. AuBerdem wiirde der Brenn-

elementwechsel beeintrdchtigt.

Diese Forderungen fiihren zu einigen einfachen Kriterien fiir die Auslegung

der Brennstdbe, welche folgendes besagen:

- A. Unter normalen Betriebsbedingungen darf es zu keiner makroskopi-
schen Verschiebung oder Umverteilung des Brennstoffes lidngs des

Stabes kommen.
- B. Bis zum Entladeabbrand muB die Brennstabhiille dicht bleiben.

-~ C. Die HuBere Geometrie des Brennstabes muR (innerhalb gewisser

Toleranzen) spannungsfrei erhalten bleiben.,

Aus diesen Forderungen und Kriterien ergeben sich als Konsequenzen fiir

die Auslegung des Brennstoffes und des Brennstabes:

- Es darf betriebsmidRig wihrend der ganzen Einsatzzeit eines Brenn-
elementes in keinem Brennstab der Oxidbrennstoff zum Schmelzen kommen.
Das bedeutet, daR die Brennstofftemperaturen immer und {iberall unter-

halb von etwa 2750°C bleiben miissen.

-~ Es darf kein Hiillrohrbruch auftreten. Daher muR einmal der Korrosions-
angriff von auBen und innen gering bleiben. Eine Hiillwandschwichung
um gréBenordnungsmdfig 100 uym darf nicht {iberschritten werden. Weiter-
hin muB der Festkdrperdruck des schwellenden Brennstoffes und der Gas-
druck des Spaltgases begrenzt bleiben und durch eine entsprechende
mechanische Festigkeit der Hiille aufgefangen werden. Wegen der sehr

erhohten Sprédigkeit des Hiillwerkstoffes nach Bestrahlung mit schnellen



Neutronen ist die mechanische Auslegung des Stabes so vorzunehmen,
daB weder die elastische Dehnung der Hiille noch die Kriechdehnung

einen Wert von jeweils etwa 0,2 7 iiberschreitet.

- Unter der hohen schnellen Neutronendosis kommt es zum Schwellen des
Hiillwerkstoffes, Die Schwellbetrige miissen bis zum Ende der Lebens-
dauer unterhalb etwa 5 7 bleiben, da sonst die Geometrie und Funktion
des Biindelverbandes wesentlich beeintridchtigt werden. Neben dem abso-
luten Schwellbetrag kommt es hier auch besonders auf das sog. diffe-
rentielle Schwellen an. Eine entsprechend starke Abhingigkeit dieses
neutroneninduzierten Materialschwellens von Neutronenfluf, Neutronen-—

dosis und Temperatur wiirde zu starken Biegespannungen im Biindel fiihren.
Der hier geschilderte Zusammenhang nach dem Schema

Forderungen - Kriterien - Konsequenzen - Auslegungsgrenzen

ist in Tabelle 7 stichwortartig zusammengestellt.

6. Brennstabvergleiche

In diesem abschlieBenden Kapitel werden die Auslegungs—~ und Beanspru-
chungsdaten der SNR-300-Brennstibe mit den Brennstdben anderer schneller
Prototyp— und Kraftwerksreaktoren verglichen. Die Darstellung hier geht
von einem friiher schon einmal gebrachten Vergleich aus /3/ und ergﬁnzt
bzw. korrigiert ihn durch inzwischen verfiligbare neuere und zusitzliche

Angaben.

In den Vergleich mit einbezogen sind nunmehr auBer den frilher bereits
angefiihrten Reaktoren SNR-300, BN-350, BN-600, PHENIX, PFR, FFIF und
MONJU folgende mittlerweile in konkrete Planung genommene Kraftwerks=

reaktoren:

-~  8NR-2 fiir ein Kraftwerk mit 2000 MWe,Standort in der BR Deutschland,
Baubeginn etwa 1980 /7/.

~  SUPER-PHENIX fiir ein Kraftwerk mit 1200 MWe, Standort Creys-
Malville bei Lyon in Frankreich, Baubeginn etwa 1975 /11/.



- CFR (Ceramic Fast Reactor) ist der Name fiir eine Schnellbriiter-
Kraftwerksreihe in GroBbritannien, die auf den PFR folgt. Fiir
CFR-1 mit etwa 1300 MWe soll der Bau im Jahre 1976 beginnen /14/.

-  CRBRP ist die Abkiirzung fiir Clinch River Breeder Reactor Plant,
Standort in Tennessee, USA, Dieses erste US~Demonstrations-
kraftwerk mit schnellem Brutreaktor soll eine Leistung von
380 MWe haben, Baubeginn 1974 /15/.

Die Brennstabdaten sind (soweit bekannt) in der umfassenden Tabelle 8
einander gegeniibergestellt. Auch sind dort fiir jeden Brennstabtyp die
neueren Literaturquellen verzeichnet. Die Abmessungen der Stibe sowie

ihre Lingeneinteilung sind in Abb. 15 schematisch dargestellt.

Die seit der friiheren Ubersicht /3/ nunmehr zusitzlich ins Blickfeld
geriickten Brennstdbe der Folgeeﬁtwicklungen SNR-2, SUPER-PHENIX, CFR
und CRBRF bilden in vielen Details der Auslegung und Beanspruchung eine
moglichst wenig verinderte Neuauflage ihrer vorhergehenden Prototyp-
Brennstidbe. Die auf die Prototyp—Reaktoren folgenden Demonstrations-—
kraftwerke bringen keine neuen Brennst#be, sie sollen vielmehr die Eig-
nung, Betriebssicherheit und Wirtschaftlichkeit der "alten" Stab~ und

Blindelkonstruktionen endgiiltig unter Beweis stellen,
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Tabelle 1 Kernkraftwerk SNR-300, allgemeine Angaben

Reaktortyp

Bauart

Schneller natriumgekiihlter Brutreaktor

Loop-System mit 3 Kreisliufen

Thermische Leistung 730 MW
isch i . . .
Elektrische Leistung 295 M im Gleichgewichtszustand des Erstkerns
Nettowirkungsgrad 40,4 %
Spaltstoff U-Pu-Mischoxid
Brutstoff abgereichertes U-0Oxid
Brutrate 1,16 (bei Reaktorkern MARK-I)

Na—-Eintrittstemperatur
Aufwidrmspanne

Na—Austrittstemperatur

377 °c
169 °c
546 °C

Tabelle 2  Kernkonzepte fiir den SNR-300

Reaktorkern Anzahl der Brennstab- Maximale nominelle Einsatzplan

Biindelplitze durchmesser Stableistung P
MARK-I 169 6 mm 460 W/em Erstes Konzept, kommt nicht zum Einsatz
MARK-Ia 217 6 mm 370 W/em Neues Konzept fiir die erste Kernladung
MARK-TI 217 7,6 om 440 W/em Zweite Kernladung
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Tabelle 3 Verteilung der Kernplédtze
SNR-300 Kern MARK~I MARK=-Ia MARK-II
Brennstabdurchmesser 6 mm 6 mm 7,6 mm
Kernplidtze 499 499 499
Spaltzone 169 217 217
Brutzone 330 282 282
Brennelemente insgesamt 151 193/196/199 205
BE in der inneren Zone 73 103/106/109 115
BE in der HuBeren Zone 78 90 90
Regeltrimmelemente 12 9 9
Erstabschaltsystem 3 - -
Zweitabschaltsystem 3 3 3
Blindelemente - 12/9/6 -
Brutelemente 330 96 96
Reflektorelemente - 186 186
Tabelle 5 Aufbau der Brennst#be
SNR-300 Kern MARK-I MARK~-1I1a MARK-II
Brennstabdurchmesser 6 mm 6 mm 7,6 mm
Stablédnge 2475 mm
Oberer Brutmantel 400 mm
Spaltzone 950 mm
Unterer Brutmantel 400 mm
Spaltgasplenum 650 mm
Pu-Gehalt IP der inneren 29 % 25 7 A 24 7
Zone
in der duBeren 41 7% 36 7% ~35 7
Zone
Brennstoffdichte 86,5 % th.D. 86,5 % th.D. 86,5 % th.D|
Hillwandstirke 0,38 0,38 0,50




Tabelle 4

Aufbau der Brennelemente

SNR-300 Kern MARK-I MARK-Ia MARK-IIT
Brennstabdurchmesser 6 mm 6 mm 7,6 mm
Linge des Biindels 3500 mm
Biindelquerschnitt hexagonal
Teilungsschliisselweite 115 mm
Schliisselweite des Kastens 110 mm
Stabplitze - 169 169 127
Anzahl der Brennst#be 169/163 166 127
Anzahl der Stiitzstibe 0/6 3 0
Gitterteilung 7,9 mm 7,9 mm 8,8 mm
P/D-Verhdltnis 1,32 1,32 1,16
Art punktgeschweiBte | funkenerodierte AH
Abstands- * Wabengitter oder Drahtwendel
halter Gesamtzahl/Spaltzone 15/6
Stiitzabstand in der Spaltzone 150 mm
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Tabelle 6 Beanspruchung der Brennstibe

SNR-300 Kern MARK-I MARK-Ia MARK-II
Brennstabdurchmesser 6 mm 6 mm 7,6 mm
Max. Stableistung, Nominalwert (W/cm) 466 370 440

Max. Stableistung, HeiBkanal (W/cm) 565 455 540

Max. lokaler Abbrand Mwd/t M) 90000 - 90000 > 100000
Standzeit (Vollasttage) 351 440 520
Zykluszeit (Vollasttage) 117 147 173
Max. NeutronmenfluB >0,1 MeV  (n/cm’sec) 5 - 10" 4,5 - 10'° 5« 10"
Max. Neutronendosis>O0,1 MeV  (n/cm?) 1,5 - 1023 1,7 - 1023 >2 . 1023
.Natrium—Eintrittstemperatur °c) 380

Aufheizspanne, Nominalwert (OC) 200

Max. Hﬁllwandmittentemp.,Nominalwert(oC) 620

Max. Hiillwandmittentemp.,HeiBkanal (°C) 670

Max. Hiillinnentemperatur,Heifkanal (OC) 690
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Tabelle 7

Kriterien fiir die Brennstabauslegung

Forderungen

Kriterien -————

Konsequenzen -———————% Auslegungsgrenzen

- . B » ‘
Geometrisch stabile Makroskopische ! Brennstofftemperatur
Materialanordnung Umverteilung kein Oxidschmelzen | < 2750 °C
im Reaktorkern des Brennstoffes
Hiillwandschwichung durch |
Innen- und AuBenkorrosion Hiillwandkorrosion
Hiille ist | < 100 um

1. Barriere
fir Plutonium

und Spaltprodukte

Dichtheit und
Festigkeit
der Hiille

.begrenzt

kleiner Festkdrperdruck

auf die Hiille

begrenzter Spaltgasdruck
auf die Hiille

Elastische Dehnung < 0,2 %

Kriechdehnung < 0,2 %

Stabile innere

Biindelgeometrie

Stabile HuBlere

Biindelgeometrie

Geometrie des

Brennstabes

neutroneninduziertes
Schwellen des

Hillwerkstoffes begrenzt

Schwellbetrige
< 57
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Tabelle 8

Vergleich der Brennstibe von schnellen Kraftwerksreaktoren

Deutschland (Debenelux) USSR Frankreich GroBbritannien USA Japan
SNR-300 SNR-2 BN-350 BN-600 PHENIX SUPER PFR CFR-1 FFTF CRBRP MONJU
MARK-Ia MARK-II PHENIX
Brennstab, Durchmesser () 6,0 7,6 7,6 6,1 6,9 6,55 8,65 5,84 5,84 5,84 5,84 6,5
Linge (o) 2475 2475 1140 2445 1793 2260 2112 2380 2911 2740
Brennstoff,Llinge (o) 950 950 1060 750 850 914 1000 914 914 900
Tabl.~Durchm. (mm) 5,09 4,82 5,9 5,50 4,80 5,4
Tablettenform 2x Einsenk. Ringtabletten|Ringtabletten | Volltabletten Ringtabl. 1x Einsenk.
Materialdichte (Z th.D.) 86,5 86,5 95,8 95,2 85 90,4 85
Schmierdichte (X th.D.) 80,0 80,0 73,0 80 85,5
Hiille Material 1.4970 1.4970 Typ 316 Typ 316 316 L M 316 316 316 316
Wandstirke (rom) 0,38 0,50 0,50 0,35 0,45 0,38 0,38 0,38 0,45
Stableistung, mx.l) (W/em) 370/455 440/540 452/ 4407500 530/690 430/ 450/ 450/ 425/ 475] 457/
1,2
Hilltemperatur, maxX. ) o) 620/670 620/670 /690 640/690 620/ /700 /700 613/750 640/
Abbrand, max. lokal (MWd /kg M), 90 90 115 50 100 60 75 100 80 150 80 (Mittel)
Stibe pro Biindel 169 127 271 169 127 217 271 325 325 217 217 169
P/D-Verhdltnis 1,32 1,16 1,16 1,26 1,26 1,25
Abstandshalter Gitter Gitter(Draht) Draht Draht Draht Gitter Gitter Draht Draht(Gitter)
Referenzen 13,4/ 14,5,6/ 16,7/ /3/ /3,8/ /3,9,10/ 111/ /3,12,13/ 113,14/ /3/ /157 /3,16,17/

n Nominalwert/unter HeiBkanalbedingungen

2 : . : :
)meist Hillwandmittentemperatur, Angaben nicht immer eindeutig

- 91
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Kraftwerksstandort SNR-300
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Abb. 2

Kernkraftwerk SNR-300, Lageplan
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II, GESICHTSPUNKTE UND PROBLEME FUR DIE BRENNSTOFFAUSLEGUNG

von

W.Dienst

Inhalg:

1. Vorgidnge, die fiir Hiillschdden Bedeutung haben

2. Vorgidnge, die flir das Schmelzen des Brennstoffes

Bedeutung haben
3. Parameterabhdngigkeit der betrachteten Vorgidnge im Brenmstab

4. Probleme des Brennstoffverhaltens
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Die Brennstoffauslegung ist ein Teilgebiet der Brennstabauslegung, die
neben den physikalischen, thermohydraulischen und Skonomischen Grund-
anforderungen fiir den Betrieb eines Schnellen Briiters die folgenden Be-

dingungen erfiillen soll:

1. Vermeidung von Hiillschdden durch chemische Reaktionen zwischen
Brennstoff (mit Spaltprodukten) und Hiillmaterial, durch den in-
neren Spaltgasdruck oder durch mechanische Wechselwirkungen zwi-

schen Brennstoff und Hiillrohr.

2. Vermeidung von Reaktivitdts— und Leistungsdichteverschiebungen
(sekundir auch von Hiillschidden) durch Schmelzen des Brennstoffes im

zentralen Bereich,

Die folgenden Ausfiihrungen zur Brennstoffauslegung beziehen sich nur
auf die Erfiillung der Bedingungen 1 und 2 und zielen dabei auf die Be-
stdtigung, Prdzisierung oder Abinderung der bereits vorgegebenen Brenn-

stab-Grundauslegung, die hier nicht zu diskutieren ist.

Zundchst soll eine Zusammenstellung aller Vorgidnge im Brennstab gege-
ben werden, die fir das Entstehen von Hiillschidden oder fiir das Schmel-
zen des Brennstoffes von Bedeutung sind. Diese Vorginge sind keineswegs
in allen Fdllen selbstverstdndlich, sondern zum Teil erst im Verlauf

der Untersuchungen an bestrahlten Brennstdben nachgewiesen worden.

1. Vorgidnge, die fiir Hiillschdden Bedeutung haben

1.1 Heisskorrosion der Hiille von innen

Das Brennstabhiillrohr kdnnte grundsitzlich auch ohne starke mechanische
Belastung allein durch eine chemische Reaktion mit Brennstoff und Spalt-
produkten von innen durchbrochen werden. Abb.1 zeigt, dass tats#chlich
ein starker Hiillangriff auftritt, besonders im Bereich der Korngrenzen
des Hiillmaterials. Es handelt sich um eine durch das Spaltprodukt Cdsium
gefd8rderte Hochtemperatur—Oxydation. Eine #hnliche, durch Verunreini-
gungen der Zuluft und des Brennstoffes begiinstigte Hochtemperatur-Oxyda—
tion tritt in Verbrennungskraftmaschinen auf und wird dort als Heiss-
korrosion bezeichnet. Flir den technischen Gebrauch, d.h. auch fiir die
Brennstabauslegung, wird der komplexe Korrosionsvorgang iiblicherweise
integral erfasst, im vorliegenden Fall durch Messung der maximalen An-

griffstiefe (MAT).
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1.2 Spaltgasfreigabe aus dem Brennstoff

Die im Brennstab erzeugten gasfbrmigen Spaltprodukte (iiberwiegend Xenon)
werden nur zu einem geringen Teil im Brennstoff zurilickgehalten., Das aus
dem Brennstoff freigegebene Spaltgas ergibt einen Druckaufbau im Brenn-
stab, der zum Hiillriss fiihren konnte. Fiir den technischen Gebrauch wer-
den die verschiedenen Mechanismen der Spaltgasfreigabe (Diffusion, Bla-
senbildung, -wanderung, -vereinigung, Porenwanderung, Korngrenzenriss-—
bildung) als einheitlicher Vorgang bezeichnet und integral durch Messung

der anteiligen Freigabe (F, in 7% der erzeugten Spaltgasmenge) erfasst.

1.3 Mechanische Wechselwirkung des Brennstoffes mit der Hiille

1.3.1 Unterschiedliche thermische Ausdehnung

Da die Brennstofftemperatur viel hSher liegt als die Hiilltemperatur, kann
bei einer Leistungserhdhung des Brennstabes das Hiillrohr durch die grds—
sere thermische Ausdehnung des Brennstoffes plastisch gedehnt werden.
Falls dabei (aufgrund schon vorangegangener Verformungen) die Bruchdeh-
nung des Hiillrohres iiberschritten wird, kommt es zur Einleitung eines

Hiillrisses.

1.3.2 Brennstoffrissbildung

Durch die hohen thermischen Spannungen im Brennstoff entstehen zahlrei-
che Risse (Abb.2), deren Linge und Verteilung von der Wiarmeleitfdhig-
keit A, dem Ausdehnungskoeffizienten o, dem Elastizitdtsmodul E und der

Zugfestigkeit o_ des Brennstoffes sowie (beziiglich der Rissausheilung)

B
von der Brennstofftemperatur abhdngen. Diese Risse sind von betrdcht-—
licher Bedeutung fiir die mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff
und Hiille. Abb. 2 zeigt z.B., dass die dussere Brennstoffzone durch typi-
sche breite, keilfdrmige Risse unterbrochen ist, so dass sich die auf

die Hiille driickenden Brenmstoffteile auf einen weiter innen liegenden
(viel heisseren) geschlossenen Brennstoffring abstiitzen miissen. Die schma-

len Abkiihlungsrisse im inneren Bereich waren unter Bestrahlung geschlos-

sen.
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1.3.3 Brennstoffschwellung

Die Einlagerung der Spaltprodukte im Brennstoff fiihrt zu einer Volumen-
zunahme, die dann besonders stark wird, wenn sich die Spaltgase in Bla-
sen ausscheiden (Abb. 3). Diese Brennstoffvolumenzunahme wird durch eine
auf den Abbrand bezogene Schwellrate dS/dA (S = Schwellung in Vol.=%)
beschrieben. Sie fiihrt nach einer gewissen Bestrahlungsdauer zu einem

inneren Druck auf die Brennstabhiille.

1.3.4 Brennstoffkriechen

Wenn zwischen Brennstoff und Hiille ein Druck entsteht, z.B. durch die
Brennstoffschwellung, verhdlt sich der Brennstoff nicht starr, sondern
kann sich durch Kriechen verformen. Dadurch wird die Hiille entlastet.
Unter Bestrahlung zeigt der Brennstoff zusitzlich zu der thermisch be-

dingten Kriechgeschwindigkeit £ noch ein bestrahlungsbedingtes

therm.

Kriechen éBestr , das die Verformbarkeit der kilhleren Aussenzone des

Brennstoffes stark erhht (Abb. 4). Soweit die Verformung des porSsen
Brennstoffes durch Verminderung der eigenen Porositdt erfolgt, lHsst sie
sich als Heisspressvorgang einer Volumeninderungsgeschwindigkeit GVHP
beschreiben.

1.3.5 Thermisches Rasten (thermal ratcheting)

Eine Brennstoffvolumenzunahme kann sich auch durch einen speziellen Typ
des thermischen Rastens ergeben. In diesem Fall heilen Brenmnstoffrisse,
die sich durch thermische Spannungen gebildet haben, unter Bestrahlung
teilweise aus, so dass sie sich nicht wieder schliessen kdnnen. Das in

TR)
im Brennstoff eingeformt (Abb. 5). Die entsprechende Brennstoffvolumen-—

den Rissen befindliche Leervolumen wird dann zu neuer Porositdt (AP

zunahme kann bei Leistungs#nderungen des Brennstabes eine Kurzzeitver-
formung des Hiillrohres zur Folge haben. Ein dhnlicher Effekt ergibt sich
bei Aufzehrung eines unter Bestrahlung vorhandenen Spaltes zwischen
Brennstoff und Hiille durch freie (evtl. beschleunigte) Schwellung des

Brennstoffes in das Leervolumen des Spaltes.
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1.3.6 Spaltprodukt-Anhdufung

Die nichtgasf&rmigen Spaltprodukte sind bei den hohen Bestrahlungstem=-
peraturen im Brennstoff zum Teil leicht fliichtig. Die fliichtigen Spalt-
produkte (iiberwiegend Cdsium) neigen dazu, sich durch Verdampfungs-
Kondensations~Transport in den kiihleren Brennstabbereichen anzuh#ufen,
d.h, an der Hiillinnenseite und dort besonders am "kalten'" Bremnstoff-—
sdulenende (Abb. 6). Dadurch kommt es zu lokalen Volumenzunahmen (AVSP),
die zu einer lokal erhdhten Hiilldehnung fithren kdnnen. Sie k®nnen noch
durch eine chemische Reaktion des Spaltproduktes mit dem Brennstoff

oder dem Brutstoff verstirkt werden. Ein #hnlicher Effekt kdnnte sich

durch Ansammlung geschmolzener Spaltprodukte am unteren Brennstabende

ergeben.

2. Vorgidnge, die fiir das Schmelzen des Brennstoffes Bedeutung haben

2.1 Wirmeilibergang und Widrmeleitung

Die maximale Brennstofftemperatur hédngt (bei bestimmter Stableistung)
selbstverstdndlich von dem Wirmelibergangskoeffizienten (h) fiir den Spalt
zwischen Hiille und Brennstoff und von der Widrmeleitfdhigkeit des Brenn-
stoffs (A) ab. Da der Brennstoff mit betrdchtlicher Porositidt einge-
setzt wird, kommt hier der Porositdtsabhingigkeit der Warmeleitung im

Brennstoff besondere Bedeutung zu.

2.2 Leervolumenumverteilung

Die urspriinglich vorhandene Leervolumenverteilung im Brennstab (Brenn-—
stoff/Hiille-Spalt d und Brennstoffporositdt P) wird unter Bestrahlung
stark verdndert. Die Anderungen ergeben sich durch Nachsinterung des
Brennstoffes unter Bestrahlung, durch Brennstoffschwellung, durch Poren-
wanderung im Brennstofftemperaturgradienten, durch Rissbildung und
—ausheilung sowie durch Verdampfungs-Kondensations-Transport von Brenn-
stoff und Spaltprodukten. Die hervorstechende Anderung ist die Bildung
eines zentralen Hohlraumes im Brennstoff ("Zentralkanal' mit Radius

e Abb. 2). In der Husseren Brennstoffzone ist die Porosit#itsinderung
durch bestrahlungsbedingte Nachsinterung (APBNQ,durch partielle Riss-
ausheilung (APTR, s. 1.3,5) und evtl. auch durch bestrahlungsbedingtes

Heisspressen (6VHP, s. 1.3.4) bestimmt. Durch die Leervolumenumverteilung
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treten Umverteilungen der spezifischen Leistung im Brennstab unter Be-
strahlung, Anderungen der Spaltbreite und damit des Wirmeiliberganges
zwischen Brennstoff und Hiille sowie Anderungen der Porositdt und damit
der Wirmeleitung im Brennstoff auf, die zur ErhShung der maximalen Brenn-

stofftemperatur fiihren kdnnen.

2.3 Plutonium/Uran-Entmischung

Durch das steile Temperaturgefdlle unter. Bestrahlung tritt im UOZ—PuOZ—
Brennstoff eine betrdchtliche Pu/U-Entmischung auf, die eine lokale Pu-
Anreicherung (AcPu) zur Folge hat (Abb., 7). Da das Pu den spaltbaren
Anteil im Schnellbriiter-Brennstoff darstellt, ergibt sich gleichzeitig
eine Konzentration der spezifischen Leistung, die zur ErhShung der maxi-

malen Brennstofftemperatur fiihren kann,

2.4 Schmelzpunkterniedrigung

Die Anderung der Brennstoffzusammensetzung unter Bestrahlung (im beson-
deren in der Umgebung des Zentralkanals) durch Pu/U-Entmischung, durch’
Verschiebung des O/M-Verh#dltnisses und durch Einlagerung von Spaltpro-

dukten fiihrt mdglicherweise zu einer Herabsetzung des Schmelzpunktes

(ATm).

3. Parameterabhidngigkeit der betrachteten Vorginge im Brennstab

3.1 Zusammenstellung aller Beziehungen

Die unter 1. und 2. erwdhnten Vorgidnge im Brennstab und Brennstoffeigen-
schaften kdnnen von den folgenden Parametern der Brennstoff- und Brenn-
stabauslegung sowie des Brennstabbetriebes abhingen: Pu/U-Verhdltnis,
Pu-Verteilung, O/M-Verh#ltnis und Porositdt P des Brennstoffes, Spalt-—
breite d, radiale Position r und axiale Position 1 im Brennstab, Stab-
leistung x (bzw. Spaltungsrate Rsp), Temperatur T, Abbrand A, Bestrah-
lungsdauer t, entstehende Spannungen o und Druck p im Brennstab unter
Bestrahlung sowie bei Leistungszyklen auftretende Stableistungsdn-

derungen Ay, Temperaturdnderungen AT und Zyklusdauer t Die ein-

Zykl.'®
zelnen auftretenden Beziehungen sind in Tabelle 1 unter Bezugnahme auf

die vorangegangenen Abschnitte zusammengestellt, in denen die ent-
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sprechenden Vorgidnge im Brennstab behandelt wurden. In der Tabelle sind
diejenigen Beziehungen gesondert angeordnet, die durch GfK/IMF selbst

untersucht werden.

3.2 Bedeutung der Brennstoffauslegungs—Parameter

Es ist ein spezielles Ziel dieses Berichtes, zur Empfehlung von Daten
im Bereich der Brennstoffherstellungsparameter zu gelangen., Daher soll
hier der Einfluss dieser Parameter auf das Brennstoffverhalten in be-

strahlten Brennst#dben besonders hervorgehoben werden.

Pu/U-Verhiltnis: Dieses Verhdltnis ist durch die physikalische Ausle-

gung des natriumgekiihlten Schnellen Briiters und durch Wirtschaftlich-
keitserwidgungen fiir den Brennstoffeinsatz und -kreislauf vorgegeben.
Es kommt fiir eine Anderung aufgrund unbefriedigenden Brennstabverhaltens

kaum in Frage und kann daher an dieser Stelle ausser Betracht bleiben.

Pu-Verteilung: Im Gegensatz zu (U,Pu)Oz—Brennstoff, der durch Koprizipi-

tation hergestellt worden ist, zeigt mechanisch gemischter U02—Pu02—

Brennstoff bei Bestrahlungstemperaturen §I6OOOC eine inhomogene Pu-Ver-
teilung. Diese Inhomogenitdt beeinflusst das bestrahlungsbedingte Krie-
chen, die Schwellung (Abb, 8) und wahrscheinlich auch die bestrahlungs-—

bedingte Nachsinterung des Brennstoffes.

0/M-Verhdltnis: Das Sauerstoff/Metall-Verhdltnis im Brennstoff beein-—

flusst die Kriechfestigkeit und die Wdrmeleitfdhigkeit sowie die Vor-
ginge der Pu/U-Entmischung (iiber die Dampfdrucke der Pu- und U-Oxide),
der Spaltprodukt—-Anh#ufung (iiber das Verh#dltnis oxydisch gebundener/
metallischen fliichtigen Spaltprodukten) und der Heisskorrosion der

Hiille (iiber das Sauerstoffangebot). Fiir die Folgereaktionen der Spalt-
produkt-Anhdufung (s. 1.3.6) und fiir die Heisskorrosion der Hiille in der
Umgebung der Grenze zwischen Brennstoff und Brutstoff im Brennstab ist

auch das 0/M-Verhdltnis des Brutstoffes von Bedeutung.

Porositdt: Die durch die urspriingliche Sinterdichte des Brennstoffes ge-
gebene Porositdt (evtl. auch die Porenform) beeinflusst die Widrmeleit-
fdhigkeit sowie die Vorgidnge der bestrahlungsbedingten Nachsinterung, der
Pu-U-Entmischung (liiber die Porenwanderung im Temperaturgradienten), des

bestrahlungsbedingten Kriechens und wahrscheinlich auch den Vorgang des
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thermischen Rastens. Die Brennstoff- und die Brutstoffporositdt (diese
in der Umgebung der Brenmstoff/Brutstoff-Grenze) ist evtl. auch von Be-

deutung fiir die lokale Volumenzunahme durch Spaltprodukt-Anhdufung.

Spaltbreite: Der urspriingliche Spalt zwischen Brennstoff und Hiille

(d.h. bei vorgegebenen Hiillmassen der Brennstoffdurchmesser) beein-
flusst den Wirmeiibergang zur Hiille und ist mdglicherweise von Bedeutung
fiir die Betriebsdauer bis zum Beginn der mechanischen Wechselwirkung zwi-

schen Brennstoff und Hiille.

Es darf jedoch nicht iibersehen werden, dass neben der Brennstoffausle-
gung auch die Hiillauslegung und die Brennstabbetriebsbedingungen fiir das
Verhalten des Brennstoffes unter Bestrahlung von Bedeutung sind. Daher
werden die Folgerungen aus Brennstoffuntersuchungen oft iiber den Be-

reich der Brennstoffauslegungs—Parameter hinausgehen.

4. Probleme des Brennstoffverhaltens

Die Beurteilung bzw. Empfehlung bestimmter Brennstoffauslegungsdaten
wird dadurch erschwert, dass einige der in den Abschnitten 1 und 2 zu-
sammengestellten Vorginge problematisch sind, weil fiir ihre in Tabelle
1 angegebenen Parameterabhidngigkeiten iiberhaupt noch keine quantitati-
ven Ansdtze bekannt sind. Die folgenden Hinweise auf die entsprechenden
Probleme bezeichnen gleichzeitig Untersuchungsgebiete, denen kiinftig

erh8hte Aufmerksamkeit zugewendet werden sollte.

Thermisches Rasten (s. 1.3.5): Zu diesem Vorgang gibt es bisher nur ei-

ne grobe, halbquantitative Erfassung seiner Auswirkung durch plastische
Hiilldehnung. Es existieren qualitative Vorschlédge fiir mégliche Mechanis-
men, aber noch kein allgemein bekanntes, fiir Berechnungen anwendbares

Modell., Die Parameterabhingigkeit erscheint noch weitgehend offen.

Spaltprodukt-Anhdufung (s. 1.3.6): Hierzu liegt nur der qualitative

Nachweis in mikroskopischen Gefiligebildern und durch lokale Hiillaufwei-
tungen vor. Es existieren {iberhaupt noch keine Modellvorschlidge fiir

den zugrundeliegenden Spaltprodukttransport.

Bestrahlungsbedingte Nachsinterung (s. 2.2): Fiir diesen Vorgang exi-

stiert zwar noch kein allgemein bekanntes Modell, das Problem erscheint
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aber durch Einfilihrung eines einfachen, empirisch abgestiitzten Ndhe-

rungsansatzes flir die Parameterabhingigkeit 138sbar.

Plutonium/Uran—-Entmischung (s. 2.3): Hier liegt das Problem in der

Unkenntnis iiber die Entmischung von Plutonium und Natururan. In schnel-
len Versuchsreaktoren wurden bisher nur UOZ—PUOZ—Brennstébe mit hoch-
angereichertem Uran eingesetzt. In diesem Fall fiihrt eine Pu-Anrei-
cherung zu einer viel geringeren Konzentration der spezifischen Lei-
stung, als in "echtem'" Schnellbriiterbrennstoff, in dem nur Pu als Spalt-
stoff wirkt. Bei Unat.OZ—PUOZ—Brennstab—Bestrahlungen im FR 2 wurden
gelegentlich "anormale" Pu/U-Entmischungen beobachtet (Abb. 9). Es er-
hebt sich die Frage, ob sie nur auf Uberhitzung des Brennstoffes oder
auf eine besondere Selbstverstdrkung der Pu—-Anreicherung zuriickzufiih-

ren sind,

Plutonium~Verteilung (s. 3.2): Ein #hnliches allgemeines Problem er-

gibt sich beziiglich eines mdglichen Einflusses der inhomogenen Pu-

Verteilung in mechanisch gemischtem Unat 02—Pu02—Brennstoff auf die

Vorgidnge im Brennstab. Er wurde bisher selten bedacht.,
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Tabelle 1. Parameterabhidngigkeit der Vorginge im Brennstab
Vorgang Untersuchung bei GfK nicht bei GfK
1.1 MAT = £(0/M,T,A)
1.2 F = f(T,A)
1.3.1 o = £(T),E=£f(T)
1.3.2 g = £(P,T,A)
1.3.3 dS/dA = £(T,p,A) dS/dA = f(Pu-Vert. ?)
1.3.4 Chostr f(P,Pu—Vert,RSp,o,T,t,A)
€herm - f(Pu/U,0,T,t) € herm ~ £(P,0/M)
6VHP = f(Psp’T)
1.3.5 APTR = f(P,O,A,Ax,AT,tZykl)
1.3.6 AVSP = £f(0/M,0,1) AVSP = £(P,x)
2.1 h = f(d,A)
A = £(P,A) A = f(Pu/U,0/M,T)
2.2 P = f(PO,r[T],A)
rZK = f(Po’Xal)
= = _— ?
AP f(PO,RSp,T,t) AP o = f(Pu-Vert. ?)
2.3 AcPu = £(P,0/M,r[T],1)
2.4 T = f£(Pu/U,0/M,A)
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19b-DFR 350-857-3/13 Lo

Abb. 1: Typischer Hiillangriff in einem UO-PuOy-Brennstab nach etwa
5%Abbrand bei einer Hiillinnenwandtemperatur von 625°C.
Hillmaterial 1.4961,

17b=Mol7a=-5-11/3 15

Abb. 2: Brennstoffriss—Struktur in einem UO9-Pu0y—Brennstab nach
5% Abbrand bei einer Stableistung von etwa 500 W/cm
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’l’7b-‘Mol'7a~§—’l5/’M 100 x V‘a\

i ‘m A

Abb. 3: Spaltgasblasen in UO9-PuO9-Brennstoff

Abb, 4:  Durch bestrahlungsbedingtes Kriechen bei 600°C verformte
U09-157 PuOg-Tabletten (zwischen Molybd&dnringen, unter
axialem Druck)
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Abb. 5: Grobe Brennstoffporositdt durch Ausheilung von Rissen in
Umfangsrichtung

9b-DFR 350-G36-11/12 100x P e Q{ L -

Abb. 6: Einlagerung neuer Phasen mit hohem Gehalt an fliichtigen
Spaltprodukten zwischen der ersten Brutstofftablette und
dem Hiillrohr
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Abb. 7: o~Autoradiographie der Pu-Verteilung in einem bestrahlten

UOZ-PuOZ—Brennstab.
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20-63.D4-12-1/4 100 x

20a-69-D1/11-1/8 | ;
Abb. 8: Inhomogene Spaltgasschwellung in UnatOZ—ISZ PuO, nach

2
4 - 57 Abbrand. Hiilltemperatur 450°C



Fa-U41-4A2%-1/1 15%
a-Autoradiografie

Abb. 9: Starke Anderung des lokalen Pu/U-Verhiltnisses in einem UnatOZ-PuOZ—Brennstab unter Bestrah-

lung. a—Autoradiographie der Pu-Verteilung in einem Léngsschnitt'am Stabende (auch in der

Brennstoff-"Taille" befindet sich Material, aber mit sehr niedrigem Pu-Gehalt)

_217_
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ITII. DER EINFLUSS ABBRANDBEDINGTER PHANOMENE AUF DIE ZENTRALTEMPERATUR

von

G. Ondracek, B. Schulz

Inhalt:
1. Einleitung

2. Gesicherte Phidnomene im bestrahlten Brennstoff
3. Die Zentraltemperatur

4, Zusammenfassung



-4t -

1. Einleitung

Zu den Auslegungskriterien des Schnellbriiterbrennstabes gehdrt die Zen-—
traltemperatur. Als maximale Zentraltemperatur wird bislang die Schmelz-

Pu von 3033 K zugelassen, ob-

0.8 0.202
wohl, wie Tab. | zeigt, die Schmelztemperatur bereits des Mischoxids mit

temperatur des st8chiometrischen U

30 Gew. % Pu niedriger liegt und Stdbe mit diesem Anreicherungsgrad im

ersten Core des SNR 300 vorgesehen sind. Ferner wurden mdgliche Schmelz-
punkterniedrigungen iiber Verdnderungen des O/M-Verh#ltnisses und geldste
Spaltprodukte bei der Spezifikation bisher nicht beriicksichtigt. Der ge-
nannte Wert von 3033 K stellt fiir die folgenden Betrachtungen die kriti-

sche Grdsse dar.

Im vorliegenden Bericht wird versucht, aufgrund des derzeitigen Kenntnis-
standes den Einfluss der verschiedenen unter Bestrahlung auftretenden
Verdnderungen im Brennstoff auf die Zentraltemperatur bei einem Ziel-
abbrand von 100000 MWd/t Metall abzuschitzen. Betrachtet werden dabei

nur diejenigen Vorgidnge, von denen bekannt ist, dass sie unter Bestrah-
lung immer ablaufen. Sie miissen bei einer Prognose bezﬁglich der Zentral-

temperatur in Rechnung gestellt werden.

Die Betrachtungen gelten fiir den stationdren Betrieb, mathematische L&-
sungen von Differentialgleichungen fiir den zylindergeometrischen Fall
mit rein radialer Abh#ngigkeit. Wo zur Integration keine analytischen

Zusammenhinge benutzt werden konnten, wurde graphisch integriert.

2. Gesicherte Phidnomene im bestrahlten Brennstoff

Als solche werden betrachtet die Porositidts— und Plutoniumumvertei-
lung, die Anderung der Wirmeleitfdhigkeit mit der Porositdt, der StSchio-
metrie und der Entstehung von Spaltprodukten. Sie beeinflussen iiber

Gleichung (1) die Zentraltemperatur

7 4 |
o 2, T ;?//a?v(v)a/r/df
T %

£
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Darin bedeuten: T_,T, = Brennstoffoberflichen-bzw.Zentraltemperatur;

B’ 2
AB = Wdrmeleitfdhigkeit des Brenmnstoffs; Qv = erzeugte Wirme pro Vo-

lumen; r = radiale Ortskoordinate, rer, = Brennstoff- bzw. Zentralkanal-

radius.

2.1 Die Anderung der Wirmequelldichteverteilung

Sowohl mit der Plutonium—~ als auch mit der Porosititsumverteilung wird
die Wdrmequelldichte eine Funktion des Radius. Legt man im Briiterbrenn-
stoff nur Pu-Spaltung (keine U235—Anreicherung) zugrunde, so ergibt ei-
ne Kombination des repridsentativen Porositdtsprofils /2/ mit gemessenen
Pu-Verteilungen aus dem Bestrahlungsversuch Mol 7A+)/3/ die in Abb.1
mit Kurve IIT bezeichnete Wirmequelldichteverteilung QV(r)/QQ. Hierbei
ist QV = Stableistung/Querschnitt. Die Kurve III wird fiir die Berechnung

der Zentraltemperatur (s.u.) zugrunde gelegt.

2.2 Die Anderung der Wirmeleitf#higkeit

2.2.1 Durch die Porositit

Aus dem Porosit#tsprofil folgt i{iber die Porosititskorrektur der
Wdarmeleitfihigkeit eine radien— und temperaturabhingige Wirmeleitfidhig-

keit, die sich in zwel separierbare Anteile

2) 1, = £ (P) A7)

aufspalten ldsst. In der Porositdtskorrektur wurde die Wdrmeleitfidhig-
keit der Spaltgase Xe und Kr nicht beriicksichtigt. TIhre Leitfdhig-
keit liegt mit ca. 10_4W/cm K /4/ um den Faktor 200 niedriger, als die
des oxidischen Brennstoffs. Es ist gezeigt worden /5/, dass fiir die in
Betracht kommenden Porositdtsanteile bis maximal 0,2 die Leitf#higkeit
der eingeschlossenen Gase nicht beriicksichtigt werden muss. Dann wurde
die Wdrmeleitfidhigkeit des Brennstoffs fiir P <0,1 mit Gleichung

@) Ap = Ao (1= P) J/ZY /5, 6/

und fir P >0,1 mit Gleichung

+)

Dieses gemessene Profil wird z.Zt. als Referenzprofil fiir
Parameterstudien der Firma Interatom benutzt.
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/5/
2 ~ T
4-9pP V{#—?» £ /-p)
korrigiert.
Ap’xo = Wirmeleitfdhigkeit des porBsen bzw. dichten Brennstoffs,

Fiir das reprisentative Porositdtsprofil Kurve Ia in Abb. 2 ergibt sich

A
dann der Korrekturfaktor —& = f(P) der Warmeleitfdhigkeit als Kurve Ib,

Prinzipiell muss nun im R;ﬁmen der Fehlergrenzen und ohne Beriicksich-
tigung von Rissvolumen und zusdtzlichem Leervolumen durch Hiillaufwei-
tung wihrend des Betriebes im Reaktor folgende Bilanzgleichung erfiillt
sein:

Schmierporositidt = Endporosit#dt + Kaltspaltvolumen nach der Bestrahlung

+ Zentralkanalvolumen.

Fiir definierte Zentralkanalradien wurde nun der relative Verlauf der Po-

rositit wie in Kurve Ia benutzt und eine Umrechnung mit der Bilanzglei-

chung vorgenommen. Fir einen gesetzten Zentralkanalradius von z.B. 0,09 cm
. . .. +

ergibt sich bei einem Kaltspaltvolumen von O ) nach der Bestrahlung und

einer Schmierdichte von 807 TD dann eine mittlere Porositdt von 7,57 (Kur-

ve IIa , Abb. 2) und ein Korrekturfaktor f(P)= XE- nach Kurve IIb.
0

2.2.2 Durch die Stdchiometrieabweichung

Da nachgewiesen wurde /7/, dass UO, bis zum Schmelzpunkt ein reiner

Phononenleiter ist, flihrte die ﬁbeitragung dieses Sachverhalts auf
Mischoxide zu einer physikalisch begriindeten Extrapolation von Wiarme-
leitfdhigkeitsdaten an Mischoxiden mit O/M-Verhdltnissen von 2,00 bis
1,93 bei hohen Temperaturen /8/. Der mathematische Zusammenhang ergibt

sich wie folgt

p s
(>) A= 509 +8v [ +Fcr)] T

»=T, TZ7p

VAR

To=% * %4
R(x)= po tp, X
+)

Das vorliegende Bestrahlungsmaterial der Biindelbestrahlung DFR 350
zeigt in der Ebene maximaler Stableistung mit einer Ausnahme kei-
nen Kaltspalt.
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F) = (fp e fyx)T2 (9, 05, 0)7 "

Po =10.8 fo =- ‘9'35'”7.;7

P, ~ 360 fa = @3- 00 3
B = 0.02/¢ Jo = €287 07
fp = A0 9, =037 107"
2, = S000

T = Temperatur (OC); x = 0/M~Verhdltnis /8/.

Die Funktion wurde fiir die Rechnungen zugrunde gelegt.

2.2.3 Durch Spaltprodukte

Eine Beriicksichtigung der Spaltprodukte in ihrem Einfluss auf die Wir-
meleitfahigkeit erfordert die Angabe der Wirmeleitfihigkeit als Funk-
tion von Temperatur und Abbrand. Diese liegt z.Zt. nicht vor. Es
existieren einzelne Experimenteile Werte bei 1000 und 2000 K /9/. Mes-
sungen an simulierten’ Systemen bis 1900 K /10/ werden von den Autoren
iber Sauerstoffleerstellen interpretiert,also mit der Vermutung,dass wih-
rend der Simulation StSchiometrieverschiebungen eingetreten sind. Die-

se kdnnen in allen bisher vorliegenden Experimenten nicht ausgeschlos-
sen werden. Fiir Temperaturen >2000 K sind in der Literatur keine An-

haltswerte vorhanden.

Um den Einfluss der Spaltprodukte auf die Widrmeleitfihigkeit abschitzen
zu kdnnen, wird eine Alternative vorgeschlagen, Diese Alternative be-
rlicksichtigt die ausgeschiedenen Spaltprodukte nach der Theorie der
Leitfihigkeit zweiphasiger Werkstoffe /5/ und die geldsten Spaltprodukte
nach einem theoretischen Ansatz von Abeles /11/ fiir die Leitf#dhigkeit

phononenleitender Mischkristalle.

Zundchst wird nach einem Abbrand von ca.l00 000 MWd/t Metall
(2,8.1021 Spaltungen/cmB) ein abgebrannter Brennstoff konstruiert, der
keine StSchiometrieidnderung erfahren soll. Diese in der Praxis auftre-

- tende Anderung kann gesondert (s.o.) erfasst werden.

o s . . . . .
) Hierunter wird verstanden, dass out—of-pile dem Mischoxid die
Menge an Spaltprodukten zugesetzt wird, die einen bestimmten
Abbrand simulieren soll.
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Unter der Voraussetzung, dass die Seltenen Erden und Zirkon, soweit es
nicht durch Ba und Sr ausgeschieden wird, in L8sung geht /12/, ent-

steht nach der Spaltproduktausbeute der Pu, U-Spaltung /13/ mit einer
Abklingzeit von einem Jahr aus einem Oxid (UO Pu )0 ein Misch-

.§ 0,2°72,00
-oxid [(UO 8P S.E. 1o ).

s u0,2)0,942 0,048 Zro,ol 2,00

Flir phononenleitende Oxide bewirken geldste St8ratome nun einmal
einen hohen lokalen Masseunterschied und zum anderen eine Verdnderung
der elastischen Bindungskridfte., Beides fiihrt zu einer Erhdhung des Wir-
mewiderstandes bzw. zu einer Absenkung der mittleren freien Weglinge

der Phononen. Es wird nun ein Streuquerschnitt fiir Phononen
Ar/S )2 J"zj
(6) /}=xz[(fMM)-r£(4/3)

7) /m e 23

eingefiihrt, Hierin ist X der Molanteil der Spezies i ,AM der Massen—
unterschied der Komponente i zur mittleren Masse des Mischkristalls,

§ der mittlere Atomradius, der mit der Gitterkonstanten fiir kubisch-
fldchenzentrierte iiber @é.verknﬁpft ist, A8 der Unterschied des Atom-
radius der Komponente i zug mittleren Atomradius und e ein fiir das

kubischfldchenzentrierte Gitter der L8sung ThO -U02 /14/ mit 100 er-

2
. . A . .

mittelte Konstante. Der Quotient ¢ (ggj steht fiir die StOrung der

elastischen Bindungskrdfte. Gleichung (7) setzt voraus, dass eine ge-

genseitige Wechselwirkung der gel®sten Stdratome nicht stattfindet.

Der mit Gleichung (7) eingefilihrte Gesamtquerschnitt fiir Phononen ver-
ursacht nun nach Abeles eine Schwidchung des durch reine Phononen-

bestimmten Teils der Widrmeleitung

streuungstreuung Aph
8) Ao, = F(%s) A py
S¥
worin

©® u,=£(7-.4,90)

+) Die bei reiner Plutoniumspaltung auftretende Abreicherung des Pu—An-
teils, verglichen zum Uran-Anteil, bedeutet hier keinen wesentlichen
Unterschied, da die Wirmeleitf#higkeit im System UO9-PuO, fiir Tempe-
raturen >1100 K im Rahmen der Messgenauigkeit nicht vom Pu—Anteil
abhingen /19/.
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ist mit © der mittleren Debyetemperatur des Systems, die sich aus

den Debyetemperaturen der reinen Oxide zusammensetzt,

Nach /8/ kann nun die mittlere freie Weglinge der Phononen einen klein-
sten Wert, vorgegeben durch die Gitterkonstante, nicht unterschreiten.
Der Wiederanstieg der spezifischen Wirme bei konstantem Volumen CV im
System UOZ--PuO2 fiihrt dann zum Wiederanstieg der Wirmeleitf#higkeit,

da

(10) A~ Cy v £

ist. Hierin bedeutet v die Schallgeschwindigkeit bzw. die Geschwindig-
keit der Phononen. Wemn 1 = Const.fir T>TO (s.Gleichung 5), sind fiir
den Hochtemperaturteil der Wirmeleitfdhigkeit die Phononengeschwin-
digkeit v und CV zu betrachten. Tatsdchlich steigt bei Mischkristall-—
bildung der Elastizitdtsmodul, wonach iber v = %— eine Er-
h6hung von v zu erwarten ist. Der Wiederanstieg der spezifischen Wir-
me, hervorgerufen durch Erh8hung der anharmonischen Anteile in den
Gitterkriften, flihrt zumindest im System U02—Pu02 fiir das Mischoxid
(Uo,BPuo,Z)OZ zu einer Erh8hung gegeniiber dem reinen UO2 /8/. Da-

nach widre flir den Hochtemperaturanteil eher eine positive Anderung der
Wirmeleitfsdhigkeit zu erwarten. Da keine Materialkonstanten fiir den be-
trachteten Mischkristall zur Verfiigung stehen, wurde der Hochtempera-—
turanteil der WirmeleitfiZhigkeit des Mischkristalls unverdndert ge-
lassen; die Autoren befinden sich damit auf der sicheren Seite der Ab-

schidtzung.,

Geht man jetzt auf die ausgeschiedenen Spaltprodukte ein, so ist der
oben definierte komplexe Mischkristall die Matrix und die ausgeschie-
denen Spaltprodukte sind eingebettet in diese Matrix. Mit ersten Mes-
sungen der metallischen Ausscheidungen an abgebrannten Mischoxiden und
unter Beriicksichtigung der oxidischen Ausscheidungen, die mit einem
Bildanalysator z.Zt. nicht gemessen werden kdnnen, ferner mit einer
sehr niedrig angesetzten temperaturunabhingigen Wirmeleitf#Zhigkeit der
Ausscheidung von 0,2 W/cm K, was etwa dem 10-fachen der Matrixleit-

fdhigkeit entspricht, folgt fiir die Wirmeleitfdhigkeitssteigerung
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durch ausgeschiedene Spaltprodukte ein Wert von ca. 15 % (Abb. 3).

Dann ergibt sich fiir den Temperaturbereich 1100 <T<T

A

an A = 77+ 002007
[T] = K : ,

Abb.4 gibt die Wdrmeleitfdhigkeit des unbestrahlten Mischoxids und die

Schmelzp.
4

;T y
-p. 0007 + 3,7 (10—35*/ 19

abgeschitzte des bestrahlten st8chiometrisch gebliebenen Oxids wieder.

Gleichung (11) wurde fiir die Berechnung der Zentraltemperatur zugrunde-

gelegt. Gleichung (11) enthi#lt sowohl den Einfluss der geldsten als auch
den der ungelSsten Spaltprodukte fiir einen Abbrand von 100 000 MWd/tM.

3. Die Zentraltemperatur

Fasst man, wie schon in der Einleitung bemerkt, die Zentraltemperatur
nur als Auslegungskriterium auf, so interessieren Werte bei maximaler
Stabieistung und bei Zielabbrand des Brennstabes. Hierdurch sind die
Randbedingungen der folgenden Betrachtung festgelegt. Als Ausgangszu-
stand wird eine Ringtablette betrachtet, in der keiner der behandelten
Bestrahlungseffekte vorliegen soll. Diese werden dann nacheinander bei
gleichen Randbedingungen eingefiihrt und ihr Einfluss auf die Zentral-
temperatur betrachtet. Wichtig ist dann der Vergleich mit Anfangs- bzw.
Anfahrzustand, von dem gepriift werden muss, ob er wie bislang vermu-

tet, die hichsten thermischen Belastungen des Brennstabes darstellt.

3.1 Festlegung der Randbedingungen

Im folgenden sind die Randbedingungen aufgefiihrt:
Brennstoff P
(Uo,8 u0,2)02,00
Stableistung 460 W/cm
Hiillaussentemperatur 775 K

Wiarmeleitfdhigkeit des

Hiillmaterials 0,2 Wem K /17/

Hillinnentemperatur 820 K

Warmeiibergang 1,00 W/cm2 K /15/
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Brennstoffoberfldchen—

temperatur 1100 x
Zentralkanalradius 0,09 cm
Ausgangsporositit 147
Schmierdichte 807 TD.

3.2 Festlegung des Ausgangszustandes

Der Ausgangszustand soll eine Ringtablette mit gleichem Zentralkanal-
radius sein, der iiber die obengenannte Leervolumenbilanz zu einer ho-
mogen verteilten mittleren Porositidt von 7,57 fiihrt. Es werden gleiche
Brennstoffoberflichentemperatur und Stableistung zugrunde gelegt. Die
Widrmequelldichte ist konstant, die Leitf#higkeit ist die des reinen

stdchiometrischen Oxids.

3.3 Festlegung des Anfangszustandes

Als Anfangszustand wird derjenige Zustand des Brennstoffs definiert,

der sich bei Beginn des stationiren Betriebes im ersten Reaktorzyklus
einstellt. Entscheidend ist hierbei, ob der Brennstoff in diesem Mo-

ment einen Zentralkanal besitzt oder nicht, Es ist bekannt, dass die
Volltablette bei sonst gleichen Bedingungen die hichste der mdglichen
Zentraltemperaturen fiir den zylindergeometrischen Fall liefert. Sie ist
deshalb die pessimistischste aller mdglichen Grundlagen zum Vergleich mit
einem bestrahlten Brennstoff. Die Frage ist, ob diese pessimistischste
Mdglichkeit auch den realen Tatsachen entspricht. Thr wurde durch Aus-
wertung der 10 Minuten Bestrahlungen der FR 2-Loop-Versuchsgruppe 2 nach-
gegangen., Hierbei wurde vorausgesetzt, dass die Wanderungsgeschwindigkeit
von Poren in erster Nidherung dem Temperaturgradienten proportional ist.

Aus

(11a) Q =-AgwdT A= fP) F(T)
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folgt

a/ﬂ?) ~ grd [

(11b)

f(P) ist dabei der schon oben erwidhnte Porositdtskorrekturfaktor der
Wérmeleitfégigkeit. In Abb. 5 sind gemessene Zentralkanalradien /16 /
gegen-fzgy fiir UOZ—Brennstoff aufgetragen. Eine Ubernahme der Propor-
tionalitdt in Gleichung (11b) fiihrt mit der niedrigeren Leitfdhigkeit
des st8chiometrischen Mischoxids von ca. 10% von 460 W/cm auf einen
Abzissenwert in Abb, 5 von 710 W/cm und damit zu einem Zentralkanal
von r_ = 0,02 cm. Damit wird als Anfangs = Anfahrzustand eine
Tablette mit diesem Zentralkanalradius und einer homogen verteilten
Porositit von 13,52 (0,57 ist das Volumen des Zentralkanals , das Leer-
volumen des Spaltes vor der Bestrahlung wurde bei diesen kurzen Zei-
ten nicht in Betracht gezogen) definiert. Der Wirmelibergang fiir die-

2

sen Zustand fithrt mit 0,5 W/em”™ K /17/ zu einer Brennstoffoberfléchen-

temperatur von 1370 K bei sonst gleichen Bedingungen.

3.4 Die Zentraltemperatur

Zunidchst sind wunten die Ergebnisse fiir die Zentraltemperatur zu-

sammengefasst: Zentraltempe-
ratur (K)

Ausgangszustand 2130

+ rad}aler Quelldichte- 2380

verteilung

+ radialer Porosit#dtsabhidngig- 2410

keit flir die Wdrmeleitfdhigkeit

+ Spaltprodukteinfluss fiir 2460

die Warmeleitfidhigkeit

+ StSchiometrie 0O/M = 2,00 2460
o/M = 1,99 ' 2605
0O/M = 1.98 2715

Anfangszustand 3000

Spezifikation 43033

) ¢ = Stableistung
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Man erkennt deutlich, dass es zwei Faktoren sind, die wesentlichen

Einfluss auf die Zentraltemperatur haben,

1. die radiale Quelldichteverteilung und

2. die Stdchiometrie,

die hier als konstant {iber den Radius angenommen wurde. Ergebnisse von
Rechnungen mit dem SATURN-Programm /18/ haben gezeigt, dass St&chio-
metriegradienten im Brennstoff einen unwesentlichen Einfluss auf die
Zentraltemperatur haben, verglichen mit einer Rechnung des mittleren
Stdchiometrieverhiltnisses. Ein bedeutsames Ergebnis ist auch, dass
die radiale Porositédtsverteilung, berlicksichtigt man sie in der Wdrme-
leitfdhigkeit, keinen Einfluss auf die Zentraltemperatur hat. Dies wird

einsichtig aus Abb. 6. Das SAdT unterscheidet sich unwesentlich fiir
beide Kurven. Die Spaltprodukte fiihren bei diesen hohen Stableistungen

ebenfalls nur zu einer unbedeutenden Erhdhung der Zentraltemperatur.

Der Vergleich mit dem Anfangs = Anfahrzustand zeigt, dass selbst bei
Annahme eines Zentralkanals mit Beginn des station#ren Betriebes die
héchste thermische Belastung zu Beginn der Bestrahlung vorliegt. Dies
wird unterstiitzt durch die Tatsache, dass Schadensfdlle an bestrahlten
Stdben bisher nicht auf zentrales Schmelzen bei normalen Betriebsbe-
dingungen zuriickgefiihrt werden konnten. An sich sollte die Tab. 3 ne-
ben den Zentraltemperaturen auch deren Schwankungsbreiten enthalten.
Dieses Problem der Fehlerabschdtzung bewegt sich zwischen zwei Extre-
men. Je einfacher das Modell ist, um so weniger fehlerbehaftete Grdssen
(z.B. Materialkomstanten) gehen in die Berechnung ein. Die Unsicherheit
ist geringer bei hoher systematischer Verfidlschung der berechneten Gr8s-—
se. Je realer das Modell ist, um so geringer ist die systematische Ver-
falschung, um so grdosser aber die Schwankungsbreite. Da z.Zt. keine An-
gaben iiber Messfehler, z.B. der Plutoniumumverteilungskurven oder auch
der Messungen des Anteils der metallischen Spaltprodukte vorhanden sind,
kann eine reale Fehlerabschidtzung nicht vorgenommen werden. Es wire
lediglich mBglich, .fiir den allereinfachsten Fall der Volltablette eine
solche anzustellen. Der ermittelte Fehler fiir die Zentraltemperatur

wire jedoch in jedem Falle zu gering.
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4. Zusammenfassung

Fiir das Auslegungskriterium der Zentraltemperatur eines Schnellen Brii-
ters bei maximaler Stableistung von 460 W/cm ist die Plutoniumvertei-
lung und das O0/M-Verh#dltnis gegen Ende der Bestrahlung von besonderer
Bedeutung. Mit den zugrunde gelegten Werten des Wirmelibergangs flir den
Anfang und das Ende der Bestrahlung ergibt sich, dass zentrales
Schmelzen des Stabes eher zu Beginn der Bestrahlung als durch hohen

Abbrand (hier 100000 MWd/t) verursacht, auftreten sollte.Fiir die Beriick-
sichtigung der Porositidt in der Wirmeleitfihigkeit reicht die mittlere

Porositdt aus. Die Spaltprodukte sind in ihrem Einfluss auf die Wirme-
leitfdhigkeit bei hohen Stableistungen nach den vorliegenden Abschit-

zungen vernachldssigbar.

Die Autoren danken Herrn Dr. Dienst fiir wertvolle Anregungen.
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Zusammensetzung TS X))
UO2 3113
UO2 + 107 PuO2 3081

207 PuO2 3033
257 Pqu 2993
307 ¥uo, 2663
L
407% PuO2 2933
PuO2 2672
Spezifikation: T < 3033 K

Tab. 1: Schmelztemperaturen im System

UOZ—PuO /1/

2
111 ——Qy(n/Qy
20- 13 I — Porositat 08
—_ Il — Pu-Verteilung
%5 12— —26
_.(g . |g>
3 =
E C;U—- —24
10
10 22
1 fos 20
0 - 08- —18
r T T T T T T T T J T
0 ) 02 03 04 05 08 07 08 09 10
/. r-rz
- rB— rz
Abb. 1: Wirmequelldichte (III) als Funktion des normierten Radius r'

aus radialer Porositits- (I) und Plutoniumverteilung (II)

2}
I

B.7 Brennstoff bzw. Zentralkanalradius
A

i

r laufende Ortskoordinate

Pu-Verteilung(*/sPu0, )
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Abb. 2: Radiale Porositdtsverteilung Ia, IIa und Porositidts-

korrekturfaktor Ib, IIb fiir die Wirmeleitfihigkeit

I mittlere Porositdt 9,37%, II mittlere Porositidt 7,5%
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Abb., 3: Wirmeleitfihigkeit eines Verbundwerkstoffes % mit Matrix-—
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Abb. 4: Wirmeleitfidhigkeit von bestrahltem (100 000 MWd/t Metall) oxi-

diesem Brennstoff und Vergleich mit unbestrahltem Material
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Abb. 5: Gemessene Zentralkanalradien der Loop-Versuchs-
gruppe 2, FR 2. Bestrahlungszeit 10 min.
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Abb. 6: Wirmeleitfdhigkeit fiir mittlere (P)und radienabhidngige Porositdt P(r)
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IV. DIE MECHANISCHE BELASTUNG DER HULLE DURCH DEN BRENNSTOFF

von

D.Brucklacher, W.Dienst, H.Zimmermann

Inhalt:

1. Spaltgasfreigabe aus dem Brennstoff
2., Brennstoffschwellung durch Spaltprodukte
3. Bestrahlungsbedingte Nachsinterung des Brennstoffes

4, Mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille
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Die fortgesetzte Untersuchung der Durchmesseridnderungen an bestrahlten
Oxidbrennstdben hat eindeutig ergeben, dass es unter Bestrahlung zu
plastischen Dehnungen der Hillrohre gekommen ist /1/ (Abb. 1). Im fol-
genden sollen die Vorginge im Brennstab n#Zher betrachtet werden, die zu
einer ursidchlichen mechanischen Belastung der Brennstabhiille von innen

fiihren konnten.

1. Spaltgasfreigabe aus dem Brennstoff

Etwa 157 der Spaltprodukt-Atome sind Xenon—~ und Krypton-Atome. Wegen ih-
rer sehr geringen Lslichkeit im Brennstoff werden diese Spaltgase zum
gréssten Teil in das innere Leervolumen der Brennstibe freigegeben und

bauen dort einen Gasdruck auf, der das Hiillrohr belastet.

Abb., 2 zeigt eine Zusammenstellung von gemessenen Spaltgasfreigabewer=
ten in Abhingigkeit vom Abbrand des Brennstoffes. Viele Messpunkte stam-—
men von Brennstabpriiflingen mit kontinuierlicher Spaltgasdruckmessung;
die zu einer Kapsel gehdrigen Punkte sind dann jeweils durch eine ge-—
strichelte Linie verbunden. Die Messwert-Streuung ist sehr gross, und
nur die obere Grenze des Streubandes erscheint zur Brennstabauslegung
verwendbar. Die Streuung ldsst sich allerdings dadurch vermindern, dass
die mittlere Brennstofftemperatur als Parameter eingefilhrt wird. Dann
liegt die Spaltgasfreigabe fiir T = 1500°C nahe bei der oberen Grenze
des Streubandes in Abb. 2, so dass diese Linie als repridsentativ fiir
die Spaltgasfreigabe aus leistungsmidssig hoch belastetem Oxidbrenn-

stoff angesehen werden kann.

Abb. 3 zeigt die ebenfalls experimentell gemessene Spaltgasriickhaltung
im Brennstoff /2/ als Funktion des Abbrandes mit der Brennstofftempe-
ratur als Parameter. Die Spaltgaskonzentration im Brennstoff erreicht
ein Sidttigungsniveau, das mit fallender Temperatur steigt und desto
spdter erreicht wird, je niedriger die Temperatur ist. Die riickgehal-
tenen Spaltgase befinden sich iiberwiegend in gr&sseren Poren oder Bla-
sen (Durchmesser A0,5 pm) und nur zu einem kleinen Teil (20 - 307%) in

Kristallgitterpldtzen oder sehr kleinen Blasen.

Zur formelmdssigen Darstellung der Spaltgasfreigabe wurde der folgende

Ausdruck entwickelt:
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Spaltgasfreisetzung F = F1 + F2 + F3

mit
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Er ist bezliglich der gewdhlten Konstanten vor allem an die Ergebnisse
der Bestrahlungsversuche DFR-304 und DFR-350 angepasst /3,4/. Sie be-
ruht auf einer Spaltgasausbeute von 0,32 Gasatomen/Spaltung und auf den
Sittigungskonzentrationen und -abbrdnden fiir die Spaltgasriickhaltung in
drei Brennstofftemperaturzonen. Die Formel gibt die Spaltgasfreigabe
bei niedrigem Abbrand (24%) nur miihsam (unter Anwendung eines "Fitting-
faktors" B) wieder, hat sich aber fiir hShere Abbrinde als gut brauchbar

erwiesen.

Auch bei sehr hoher Spaltgasfreigabe kann der Spaltgasdruck jedoch
durch ein hinreichend grosses Leervolumen im Brennstab von vornherein
niedrig gehalten werden. Das war bei allen untersuchten Brennst#ben
so weit erflillt, dass die in Abb. 1 dargestellten plastischen Hiill-
dehnungen nicht auf den erréichten Spaltgasdruck zuriickgefilihrt werden
kdnnen. Sie miissen demnach auf einer direkten mechanischen Wechsel-

wirkung des Brennstoffes mit der Hiille beruhen.

2. Brennstoffschwellung durch Spaltprodukte

Als Ursache fiir die mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und
Hiille kommt zundchst die Brennstoffvolumenvergrdsserung durch Einlagerung
der Spaltprodukte in Betracht, die im Verlauf des Abbrandes erzeugt wer-
den. Diese sogenannte Brennstoffschwellung kann den Spalt zwischen den
Brennstofftabletten und der Hiille schliessen und fiihrt dann zu einem

"Schwelldruck" auf die Innenseite des Hiillrohres.
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Im Bereich relativ niedriger Brennstofftemperaturen und -abbrinde kann

die Schwellung auf atomare Einlagerung aller Spaltprodukte im Brenn-—

stoff zurlickgefiihrt werden. Eigene Messungen an UO2 in diesem Bereich

(T <10000C, A <5%) ergaben eine Schwellrate von 0,8 Vol.-%/Z Uran-Ab-
brand /5/. In der Literatur liegen #hnliche, zum Teil theoretisch be-
rechnete Werte vor /s.a. 6/, die etwa zwischen 0,7 und 1,0 Vol.-%/%
Abbrand streuen. Der Anteil nichtgasfdrmiger Spaltprodukte an der Schwell-
rate scheint bei 0,5 - 0,6 Vol.-%/% Abbrand zu liegen; man findet je-

doch auch Ergebnisse bis herab zu 0,3 Vol.-%/% Abbrand. Dabei spielt die
chemische Bindung des Cdsiums und seine hohe Fliichtigkeit im metallischen

Zustand eine entscheidende Rolle, weil dieses Spaltprodukt den grdssten

Teil zur Schwellung durch nichtgasfdrmige Spaltprodukte beitridgt.

Wenn sich die gasfSrmigen Spaltprodukte (Xenon und Krypton) bei hohen
Temperaturen oder hohem Abbrand in Gasblasen ausscheiden, kann es zu be-
deutend htheren Schwellraten kommen. Diese lassen sich vielbschwerer er—
fassen als die Schwellrate durch nichtgasférmige Spaltprodukte, weil sie
in komplizierter Weise von den Brennstabbetriebsparametern abhdngen. Am
besten ist noch die Temperaturabhdngigkeit der Schwellrate bei sehr nied-
rigem Abbrand (<1%) und ohne Husseren Widerstand (z.B. durch Kontakt mit
der Hlille) darzustellen. Abb. 4 zeigt das Streuband der annehmbar er-—
scheinenden, in der Literatur vorgeschlagenen Werte mit einigen experi-

mentellen Ergebnissen /7,8,9/.

Die angegebenen Schwellraten sind nicht fiir Abbrédnde oberhalb 17

(V10 MWd/kgM) zu verwenden, weil die Gesamtschwellung zweifellos eine
gewisse (ebenfalls von der Temperatur abhidngige) Sittigungsgrenze nicht
iiberschreiten kann. Dieser Punkt ist von Bedeutung fiir die Beantwortung
der Frage, unter welchen Brennstabbetriebsbedingungen der Brennstoff/
Hille-Spalt durch die Brennstoffschwellung vollstdndig geschlossen wer-
den kann. Bei hoher Stableistung und bei einer urspriinglichen radialen
Spaltbreite von etwa 100 pm ist das bereits im Abbrandbereich 517 der
Fall /10, 11/. Daraus liess sich auf eine Schwellrate von mindestens

8 Vol.-7%/% Abbrand, wahrscheinlich im Temperaturbereich von etwa 1600 -

1800°C schliessen /11/, die mit Abb. 4 gut libereinstimmt.
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Wdhrend also die Temperaturabhidngigkeit der Schwellung bei niedrigem
Abbrand quantitativ fassbar erscheint, ist das fiir andere Parameterab-
hdngigkeiten noch nicht erreicht: das gilt fiir die Abhi#ngigkeit der
Gasblasenschwéllung vom dusseren Druck auf den Brennstoff (bel Kontakt
zwischen Brennstoff und Hiille), fiir die Abhingigkeit der Schwéllung vom
Abbrand (auch bei niedrigen Temperaturen <1000°C fiir hohe Abbrinde

>5%) sowie fiir den Verlauf der Schwellung bei Leistungsdnderungen der
Brennst#dbe. Im letzten Fall kdnnte sowohl durch Ubersittigung der be-
strahlungsbedingten ‘“dynamischen' L8sung von Spaltgas im Brennstoff als
auch wegen einer Druckentlastung durch Aufhebung des Brennstoff/Hiille-

Kontaktes eine stark erhBhte Schwellrate auftreten.

3. Bestrahlungsbedingte Nachsinterung des Brennstoffes

Eine gegenldufige Volumendnderung, im Vergleich zur Schwellung, bewirkt
die bestrahlungsbedingte Nachsinterung des Brennstoffes. Sie beruht

auf der Erzeugung von Kristallgitterdefekten ldngs der Spaltfragment-
bahnen im Bremnstoff und fiihrt zu einer Verdichtung des pordsen Brenn-—
stoffes bei Temperaturen, die weit unterhalb der in Betracht kommenden
Sintertemperatur liegen. Dadurch kommt es auch zu einer Schrumpfung der
relativ kiihlen Brennstoffrandzone und zu einer entsprechenden Verbrei-
terung des Spaltes zwischen Brennstoff und Hiille /12,13,14/, die den
Beginn der mechanischen Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille ver-

z8gern, u.U, sogar verhindern kann.

Die Nachsinterung von Oxidbrennstoff unter Bestrahlung hat zuerst fiir
Leichtwasserreaktor-Brennelemente Beachtung gefunden /15,16,17,18,19,20/.
Abb.5 zeigt die Brennstoffschrumpfung bzw. Porositdtsverminderung nach
1000 ~ 2000 h Bestrahlungsdauer als Funktion der urspriinglichen Sinter-

porosit#dt fiir UO,~Brennstoff., In Abb.5 ist angedeutet, dass die Kinetik

2
der bestrahlungsbedingten Sinterung mit derjenigen eines rein thermi-
schen Sintervorganges gleicher Zeitdauer verglichen werden kann /18/.
Flir eine quantitative Formulierung des Verlaufes der Porositdtsabnahme

empfiehlt sich zunichst jedoch ein rein empirischer Ansatz.

Dabei liegt es nahe, eine Proportionalitdt der Schrumpfungsgeschwindig-

keit mit der noch verfligbaren Porosit#t anzuneéhmen, d.h. eine ex-
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ponentielle Porositdtsabnahme. Diese ist auf den Abbrand A zu beziehen,
well der Nachsintervorgang in erster Linie von der Spaltungsdichte im
Brennstoff und damit nur indirekt von der Zeit abhidngt. Es erfolgt keine
vollstdndige Verdichtung des Brennstoffes, so dass eine Restporositét

einzusetzen ist. Damit ergibt sich flir die Porositdt P eine Be-

-A/
M s

P
Rest
zlehung der folgenden Form:

P=P + (Po - P ) (1

Rest Rest

PO ist die urspriingliche Sinterporositit, ANs ist eine Abbrandkonstante,
die die Geschwindigkeit des Nachsintervorganges angibt. Aus den wenigen
bekanntgewordenen Ergebnissen iiber die Nachsinterung von U-Pu-Misch-
oxidbrennstoff bei kurzer Bestrahlungsdauer lidsst sich auf einen Ndhe-
rungswert von ANS = 0,2% (U+Pu-Abbrand) schliessen. Er entspricht etwa
200 h bei einer Stableistung von 450 W/cm in itiblichen Schnellbriiter—
brennstdben., Dabei bleibt offen, ob dieser Wert in mechanisch gemischtem
U .0, -Pu0, als mittlerer Abbrand’ oder eher als Abbrand der Natururan-

nat 2 2

oxid-Matrix zu verstehen ist (s.a. Abb. 5). Die Restporositidt PRest

scheint nach bisher vorliegenden Ergebnissen, im besonderen von Porosi-
tdtsmessungen an ldnger bestrahlten Brennstdben, meistens bei etwa
93% TD vorzuliegen, Daher kann fiir POZ7Z die Restporositidt P = 77

Rest

als Konstante eingesetzt werden. Fiir UO,~-Brennstoff wurde eine Beziehung

2

gemdss (1) mit P = 0,4 bis 0,5 Po angegeben /19/. Diese Restporosi-

Rest
tdt weicht jedoch im Sinterdichtebereich des SNR~Brennstoffes kaum vom

obigen Vorschlag ab.

4, Mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille

4,1 Stationidrer Brennstoffschwelldruck

Wenn sich Kontakt zwischen dem schwellenden Brennstoff und dem Hiillrohr
ergeben hat, kann es zu einer Hiilldehnung kommen. Diese knnte nur dann
mit einer #hnlichen Geschwindigkeit erfolgen wie die lineare Brennstoff-
schwellung, wenn der Brennstoff unter Bestrahlung ebenso starr bliebe

wie (bei hinreichend niedriger Temperatur) ausserhalb des Reaktors. Es
wurde jedoch nachgewiesen, dass die hohe Gitterdefekterzeugungsrate

durch die Spaltfragmente im Brennstoff zu einer bestrahlungsbedingten



_65_

Beschleunigung des Diffusionskriechens fiihrt /5/. Die bestrahlungsbe-
dingte Kriechgeschwindigkeit ist proportional zur Spaltungsrate und zur
Spannung und h#ngt relativ wenig von der Temperatur ab. Abb.6 zeigt die
Kriechgeschwindigkeit von UO,_-Pu0, -Proben verschiedener Sinterdichte

2 2

und von hochdichtem UO, als Funktion der Temperatur.

2

Aus diesem Diagramm lisst sich eine Kriechgeschwindigkeit von etwa

8-10—5/h fiir UOZ—IS bis 207 PuO2 mit 93% TD (d.h. nach Ablauf der Nach-
sinterung unter Bestrahlung) bei einer Spaltungsrate von 1-1014f/cm3s
(entspr. einer Stableistung von 450 bis 500 W/cm), Temperaturen im Be-
reich von 700 bis 1100°C und bei einer Spannung von | kp/mm2 ableiten.

Die 1lineare Schwellrate des Brennstoffes ist bei der angegebenen
Spaltungsrate etwa 4‘10—6/h. Ein Gleichgewicht zwischen Kriech- und

%)+ 1 kp/om’

=5 kp/cm2 zu erwarten. Diese Spannung kann als grobe N#herung des Kon-

Schwellgeschwindigkeit wdre bei einer Spannung von (4-10_6/8-10~

taktdruckes zwischen dem schwellenden Brennstoff und der Hiille angese-
hen werden. Sie ist sehr niedrig und fiihrt zu tangentialen Hiillspannungen
welt unterhalb 1 kp/mmz, die nicht zu plastischen Hiilldehnungen von ei-

nigen 0,17 fiilhren kdnnen, wie sie Abb.1l zeigt.

Diese Abschitzung zeigt gleichzeitig, dass der Brennstoffschwelldruck
nicht nennenswert von einem Heisspressvorgang mitbestimmt sein kann, beil
dem der schwellende Brennstoff durch den Widerstand des Hiillrohres in
seine eigenen Poren gepresst wird. Denn bei vollstidndiger Aufnahme der
Brennstoffschwellung in die Brennstoffporen unter den oben angegebenen

Bedingungen wire dafilir ein Druck von mehr als 1000 kp/cm2 erforderlich.

Die obigen Aussagen iiber den Brennstoffschwelldruck werden durch Brenn-
stabmodellrechnungen mit dem SATURN-Code bestdtigt, der keinen Heiss-
pressvorgang enthdlt, Eine Verallgemeinerung dieser Rechnungen /21/ zeigt,

dass sich mit der Kriechgeschwindigkeit wvon UO —Pu02 (937 TD) fiir alle

2
Stableistungen 2350 W/cm Kontaktdrucke <10 kp/cm2 ergeben, wenn fiir die

Brennstoffschwellung Leervolumen im Zentralkanal zur Verfiligung steht.

In einem Bestrahlungsversuch wurde die direkte Messung des maximal m8g-

lichen Brennstoffschwelldruckes auf die Hiille angestrebt. Kurze UOZ—PuOZ-

Brennstdbe mit sehr schwacher Hiille (0,2 mm dick, Incoloy 800 oder
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Zircaloy 2) wurden unter variablem dusserem Helium-Druck bei Hiilltem—
peraturen von 550 - 650°C bestrahlt. Die Hﬁlldurchmeéserﬁnderung
konnte unter Bestrahlung gemessen werden /5/.§Bei der Versuchsauswer-—
tung bereitete die Beriicksichtigung der Hiillfestigkeit gewisse Schwie-
rigkeiten. Daher konnten nur obere Schranken fiir den Kontaktdruck zwi-
schen dem schwellenden Brennstoff und der Hiille angegeben werden. So
musste der Kontaktdruck fiir UOZ-PuO2 mit einer Sinterdichte von 867 TD
bei einer Stableistung von 500 W/cm unterhalb 25 kp/cm2 liegen, und

bei 250 W/cm unterhalb 40 kp/cmz.

Alle diese Ergebnisse bestdtigen, dass die fiir den SNR vorgesehenen
Hiillrohre durch die stationire Brennstoffschwellung nicht nennenswert
gedehnt werden k6nnen. Denn dazu wdren Schwelldrucke von mindestens et-

wa 250 kp/cm2 erforderlich.

4.2 Thermisches Rasten (bei Leistungsidnderungen)

Da die gemessenen plastischen Hiilldehnungen weder durch den Spaltgas—
druck noch durch die stationdre Brennstoffschwellung erklidrt werden k&n-—
nen, mussten instationire Vorginge in Betracht gezogen werden, die bei
Leistungsidnderungen auftreten /1/. Es handelt sich um Rastvorginge an
thermischen Rissen im Brennstoff, fiir die drei Mechanismen in Frage

kommen :

1. Abkiihlungsrisse, die bei einer Reaktorabschaltung gebildet worden
sind, k&nnen sich beim Wiederanfahren wegen Verschiebung von Brennstoff-
bruchstiicken (evtl. in Verbindung mit lokaler Rissausheilung wahrend
des Anfahrvorganges) nicht wieder schliessen. Falls der urspriingliche
Spalt zwischen Brennstoff und Hiille bereits durch Brennstoffschwel-
lung geschlossen war, kommt es dann beim Wiederanfahren zu einer
Dehnung des Hiillrohres durch grdssere thermische Ausdehnung des Brenn-
stoffes (im Vergleich zur Hiille), weil das entsprechende Differenz-
Volumen zum Teil blockiert ist. Der Effekt kann dadurch noch ver-
stirkt werden, dass der thermische Widerstand der blockierten Risse

zu einer hbheren Brennstofftemperatur fiihrt als vor der Abschaltung.
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2. Der Spalt, der zwischen Brennstoff und Hiille bei voriibergehend ver-
minderter Leistung vorliegt, schliesst sich wdhrend des Teillast-
betriebes durch Brennstoffschwellen. Beim Wiederanheben der Stab-
leistung kommt es dann zu einer Dehnung des Hiillrohres durch gr8s-
sere thermische Ausdehnung des Brennstoffes. Derselbe Effekt kann
sich auch im Zusammenhang mit einer Reaktorabschaltung ergeben,
wenn die Stableistung vor der Abschaltung niedriger lag als nach

dem Wiederanfahren.

Falls der Brennstoff fest an der Hiille haftet, liegen im Teillast-
betrieb anstelle des Spaltes Abkiihlungsrisse, besonders in Umfangs—
richtung vor. Diese Risse kdnnen sich ebenfalls durch Brennstoff-
schwellen schliessen, sie k&nnen daneben auch durch partielle Aus-
heilung oder Verlagerung aufgrund von bestrahlungsbedingten Diffu-
sions- oder Verdampfungs—Kondensationsvorgingen stabilisiert werden
(Abb., 7)., In diesem Fall kann die Hiilldehnung beim Wiederanheben

der Stableistung durch eine zusdtzliche Brennstofftemperaturerhdhung

verstirkt werden (s. 1).

3. In fest an der Hiille haftendem Brennstoff schliessen sich die beim
Anfahren des Reaktors entstandenen Erwdrmungsrisse (Abb. 8) durch
Brennstoffschwellen oder werden durch partielle Ausheilung stabi-
lisiert (s. 2). Beim Abschalten des Reaktors kann es dann zu einer
Dehnung des Hiillrohres durch Aufschrumpfen auf den Brennstoff kom-—
men, wenn die thermische Kontraktion der Hiille gr8sser ist als die-
jenige des anhaftenden Brennstoffringes, weil das entsprechende
Differenz-Volumen blockiert ist. Derselbe Effekt kann sich auch

durch einen vorlibergehenden Uberlastbetrieb ergeben.

Die tatsdchliche quantitative Auswirkung aller drei Mechanismen in einer
plastischen Hiilldehnung wird in komplizierter Weise vom Stableistungs-—
und Hiilltemperaturverlauf im Einzelfall sowie von der Streckgrenze der
Hille und von der Festigkeit des Brennstoffes abhidngen. Dabei ist das
primire Kriechen des Brennstoffes unter Bestrahlung zu beriicksichtigen,
das bei einem Anstieg des Kontaktdruckes an der Hiille auftreten und ei-

ne erheblich hShere Geschwindigkeit aufweisen kann als das stationire
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Kriechen., Eine befriedigende quantitative Beschreibung der Vorginge,

die der plastischen Hiilldehnung durch thermisches Rasten des Brennstof-
fes zugrundeliegen, kann nur durch Brennstabmodell-Computerrechnungen
erfolgen, die durch Vergleich mit experimentell gemessenen Hilldehnungen
an bestrahlten Brennstdben zu testen sind. Dabei muss zunichst eine ge-
genseitige Uberlagerung aller drei Mechanismen in Betracht gezogen wer-
den. Aufgrund bereits vorliegender experimenteller Ergebnisse ldsst

sich jedoch eine gewisse Abgrenzung und Wichtung fiir die Wirksamkeit

der verschiedenen Mechanismen vornehmen.

Mechanismus 1: Dieser Mechanismus scheint fiir Schnellbriiter—-Brennstibe

unter iliblichen Betriebsbedingungen keine wesentliche Rolle zu spielen.
Abb. 9 zeigt, dass bei wiederholten Leistungszyklen an einem kurzen
UOZ—PuOZ—Brennstab mit Incoloy 800-Hiille bei 650°¢ Hiilltemperatur iliber-
haupt keine bleibende Hiilldehnung gemessen werden konnte und bei 750°¢C
nur sehr geringe Hiilldehnungen, die mit dem Wiedereinfahren des Stabes
in den Reaktor in Zusammenhang gebracht werden kdnnen. Die sehr deut-
liche Hiilldehnung nach dem besonders langen Leistungszyklus bei 750°¢C
ldsst sich besser auf ein Aufschrumpfen der Hiille beim Abschalten ge-
mdss Mechanismus 3 zuriickfiihren. Nur in einem anderen Leistungswechsel-
Versuch mit sehr weicher Hiille und viel gr&sserem Uberschuss der thermi-
schen Ausdehnung des Brennstoffes beim Anfahren (Hiillmaterial Zircaloy 2
bei ca. 5500C) liess sich der Mechanismus | jeweils nach einem langen

Leistungszyklus (einige 100 h) nachweisen.

Mechanismus 2: Dieser Mechanismus scheint die grdsste Wahrscheinlich-

keit zu haben. Ein entsprechendes Rechenmodell, das das Zuschwellen des
Spaltes zwischen Brennstoff und Hiille wdhrend eines Teillastbetriebes
beriicksichtigt, wurde fiir Leichtwasserreaktor-Brennstdbe entwickelt
/22/., Mit dem an das Verhalten von Schnellbriiter-Brennstiben angepassten
Rechenprogramm PAUK /23/ gelang es, die besonders deutlichen plasti-
schen Hiilldehnungen in einigen FR 2-Brennstabbestrahlungsgruppen auf
Stableistungserhdhungen zwischen dem Ende eines Reaktorzyklus und dem

Anfang des jeweils folgenden zurlickzufiihren.

Die gezielte experimentelle Untersuchung des Mechanismus 2 ist mit Teil-

last-Zyklus—~Bestrahlungsversuchen an kurzen UOZ-PUOZ-Brennstében im
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FR 2 begonnen worden., Abb. 10 zeigt die von Zyklus zu Zyklus fortschrei-
tende, bleibende Hiilldehnung iiber der Stablinge. In Abb, Il ist die ma-
ximale Hiilldehnung {iber dem Stableistungsverlauf aufgetragen., Der Hiill-
dehnungseffekt wurde bei diesem Versuch durch gegenldufige Anderung

von Stableistung und Hiilltemperatur verstdrkt, Nach Teillastbetrieb mit
folgender Vollast wurden jeweils starke Hiillaufweitungen gemessen, die
méglicherweise zum Teil sogar die Differenz der thermischen Ausdehnung
von Brennstoff und Hiille (beim Ubergang von Teillast auf Vollast) iiber-
steigen. Das deutet auf eine zusidtzliche Brennstofftemperaturerhdhung
durch Brennstoffgefiigednderung hin. Ein kurzer Vollast-Zyklus allein er-
gab keinen Effekt. Bei einer langsameren Leistungssteigerung von Teil-
last auf Vollast erfolgte eine geringere Hiillaufweitung. Eine Vermin-
derung der Hiillaufweitung bei abnehmender Teillastbetriebsdauer ist in
Bild 12 noch nicht erkennbar. Sie schien in weiteren Versuchen erst bei

Teillastzyklen S100 h einzutreten.

Mechanismus 3: Dieser Mechanismus kann nur bei fester Haftung zwischen

Brennstoff und Hiille und bei hoher Hiilltemperatur (R6OOOC) wirksam wer-
den, d.h. erst nach betrdchtlichem Abbrand und in der Ndhe des heisse-
ren Brennstoffendes /1/. Diese Bedingungen erschienen zunichst filir die
beobachteten plastischen Hiilldehnungen an bestrahlten Brennstdben in
einigen wichtigen Fidllen zuzutreffen. Inzwischen haben sich jedoch im-
mer mehr diejenigen Versuchsergebnisse verdichtet, die auf plastische
Hiilldehnung {iber die ganze Brennstoffldnge hindeuteten /14, 24/. Abb.12
zeigt als Beispiel die plastische Hiilldehnung an einem PSB-Brennstab
nach einem mittleren Abbrand von 7,6% (max. 8,3%) als Differenz zwi-
schen Hilldurchmesserdnderung und Hiillschwellung (Ap/p durch Porenbil-

dung unter Bestrahlung).

Damit kann der Mechanismus 3 nicht mehr als vorherrschend angesehen wer-
den, sondern kommt h&chstens fiir die besonders starke plastische Hiill-
dehnung in Betracht, wie sie in Abb. 12 am unteren, heisseren Brennstab-
ende erkennbar ist. Andere Versuchsergebnisse lassen jedoch vermuten,
dass diese lokal eng begrenzte Hiillaufweitung vor allem auf die Ansamm-

lung von fliichtigen Spaltprodukten zuriickzufiihren ist (s. 4.3).
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Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass bei der modelltheoretischen
Behandlung und fiir die experimentelle Untersuchung der Hiilldehnung durch
thermisches Rasten vorzugsweise der Mechanismus 2 beriicksichtigt werden
sollte, Dabei ist dem Einfluss der Hiillfestigkeit, der Brennstoffporo-—

sitdt und des Abbrandes besondere Aufmerksamkeit zu widmen.

Erste Vergleiche an Brennst#dben, die im Rapsodie-Reaktor bis zu einem
mittleren Abbrand von etwa 10% bestrahlt wurden, deuten darauf hin, dass
die mittlere plastische Hiilldehnung durch betridchtliche Steigerung der
Hiillfestigkeit (1.4970 kaltverformt gegeniiber 1.4988 18sungsgegliiht)
grossenordnungsmidssig etwa von 17 auf 0,17 reduziert wurde. Der Ein-
fluss der Brennstoffporositdt schien zun#dchst durch einen laufenden An-
stieg der plastischen Hﬁll&ehnung mit der Brennstoffsinterdichte dar-
stellbar zu sein /1/. Nach neueren Ergebnissen ist dieser Zusammenhang
nicht allgemein gliltig. Anscheinend beeinflusst die Brennstoffporositit
die mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille weniger
direkt (durch Anderung der Brennstofffestigkeit) als indirekt iiber das
Nachsinter- und Schwellverhalten des Brennstoffes. Die bisher vorliegen-—
den Ergebnisse zur Abbrandabhingigkeit zeigen eine Schwelle filir den
Beginn steigender plastischer Hiilldehnung an normal (d.h. ohne besonde-
re Leistungswechsel) bestrahlten Brennstdben bei 3 - 47 Abbrand (s.

Abb, 1). Diese Schwelle ldsst vermuten, dass der Mechanismus 2 durch
die Aufflillung der breiten radialen Risse in der Husseren Brennstoffzone
und/oder durch eine feste Haftung zwischen Brennstoff und Hiille ent-
scheidend gefSrdert wird, d.h. durch Strukturdnderungen, die sich erst
im Verlauf des Abbrandes ergeben /1/. Bei mittleren Abbrinden ergibt
sich dann ein Anstieg der plastischen Hiilldehnung mit dem Abbrand. Der

weitere Verlauf bei hohen Abbrinden erscheint noch unklar.

4.3 Spaltprodukt—Anhdufung

Abnliche Effekte wie durch thermisches Rasten nach den Mechanismen 2
und 3 kOnnen sich durch die Anhdufung von fliichtigen Spaltprodukten
(vor allem Cs) im Brennstoff/Hiille-Spalt oder in Rissen am Brennstoff-
rand ergeben., Die resultierende Hiilldehnung kann dann noch durch Reak-

tionen der Spaltprodukte mit Brennstoff oder Brutstoff (z.B. zu Cs-Uranat)
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verstdrkt werden, die zu einer Vergr8sserung ihres spezifischen Volumen-
bedarfs fiihrt. Im Vergleich zum thermischen Rasten sind hierbei ledig-
lich Vorginge des Brennstofftransportes und der Brennstoffschwellung
durch Verdampfung, Kondensation und chemische Reaktion von fliichtigen

Spaltprodukten ersetzt,

Im Gegensatz zum thermischen Rasten gemdss 4,2 kann die Spaltprodukt-
Anh#ufung jedoch auch im Brutstoffbereich wirksam werden. Sie wird dort
u.U. sogar beglinstigt durch besonders niedrige Temperatur (bezligl. Konden-
sation, am kdlteren Brennstabende) und durch erhShtes O/M-Verhdltnis
(bezligl. Reaktion, bei Einsatz von unterst8chiometrischem Brennstoff).
Cs~Anhdufung am Anfang der Brutstoffsdule wurden meistens an beiden Brenn-
stabenden gefunden /25/. Sie k&nnen mit betridchtlichen Hiillaufweitungen
am Ubergang zwischen Brennstoff und Brutstoff verbunden sein. Abb. 13
zeigt ein besonders deutliches Beispiel an einem Brennstab, dessen mitt-

lere plastische Hiilldehnung wahrscheinlich nur etwa 0,17 betrigt.

Bei der kiinftigen Untersuchung der Hiilldehnung durch Spaltprodukt—-An-
hdufung ist dem Einfluss des Brennstoff-0/M-Verhdltnisses und der Brut-
stoffporositit besondere Aufmerksamkeit zu widmen. Nach einigen vorldu-
figen Ergebnissen (s.a. Abb. 13) scheinen sich bei einem O/M-Verh#iltnis
von 1,965 viel stidrkere lokale Hiilldehnungen zu ergeben als bei O/M =
1,99, wahrscheinlich durch stdrkeren Transport von metallischem Cs zum
Brutstoff., Versuche, die Spaltprodukt—Anhiufung durch eine betrichtliche
ErhShung der Brutstoffporositidt (evtl. nur am Anfang der Brutstoffsdule)

unschddlich zu machen, sind noch nicht bekannt geworden.
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Abb., 1: Plastische Hiilldehnung von UO,-Pu0,-Brennstdben verschiede-
ner Versuchsgruppen in Abhingigkeit vom Abbrand (aus /1/)
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Abb, 7: Rissausheilung unter Bildung neuer Poren in der Hus-
seren Brennstoffzone bei fester Haftung an der Hiille
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1. Einleitung

Die Hiillmaterialvertridglichkeit mit dem Brennstoff ist fiir einen Oxid-
stab deshalb ein Problem, weil der Brennstoff durch die Bestrahlung
chemisch verindert wird. Es entstehen Spaltprodukte, die Reaktionen
mit der Hiille verursachen, und es steigt das Sauerstoffpotential im
Brennstoff an, da die entstehenden Spaltprodukte nicht die ganze Menge
Sauerstoff binden, die von den gespaltenen Uran-bzw. Plutoniumatomen
freigegeben wird., Beides ist fiir den Hiillangriff notwendig, die Spalt-—
produkte und das erhohte Sauerstoffpotential., Der frische Brennstoff,
unabhingig vom 0/M-Verh#ltnis, reagiert nicht oder nur in geringem Um-

fang mit der Hiille.

Die Zusammenhinge und die Voraussetzungen fiir den Hiillangriff sind in
vielen Arbeiten schon eingehend untersucht worden. Hier soll daher vor
allem auf die entsprechenden Beobachtungen an den in Karlsruhe unter—
suchten Brennst#dben eingegangen werden. Alle Details iiber die chemi-
schen Wechselwirkungen zwischen Brennstoff, Spaltprodukten und Hiille,
auch iiber diejenigen zwischen dem Brennstoff und den Spaltprodukten,
sind dabei nur soweit interessant, wie sie EinfluR auf den Hiillangriff
haben. Anhand der Mikrosondenbilder von den einzelnen Bestrahlungsnach-
untersuchungen werden die spezifischen Angriffsmiglichkeiten der Spalt-

produkte noch einmal kurz erliutert.

2. Nachbestrahlungsergebnisse

Im Projekt Schneller Briiter wurden verschiedene Bestrahlungsversuche
durchgefiihrt, bei deren Nachbestrahlungsuntersuchungen auch das Pro-
blem der Vertridglichkeit zwischen Brennstoff und Hiille behandelt wurde.
Es handelte sich um die Versuchsgruppe FR2-4a mit 8 Kurzstdben, das
Blindelexperiment Mol 7A mit 7 StHdben, das Trefoil DFR-304, das Biindel-
experiment DFR-350, von dem 15 Stdbe untersucht worden sind, 4 Rapso-—
die-Monitor-Stdbe und das Rapsodie-Biindelexperiment mit 2 Biindeln, von

denen bisher 7 Stdbe untersucht wurden.
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2.1 Bisher abgeschlossene Versuchsgruppen

In der Versuchsgruppe FR2-4a wurden die Tablettendichte und der Abbrand
variiert, Die Tablettendichte lag bei 85 und 927 TD, der Abbrand vari-
ierte zwischen 1 und 9 At.Z. Die Hiille bestand aus einem 1,4988-Stahl.
Der Brennstoff war nicht mit U-235 angereichert, das O/M-Verhdltnis lag
bei 1,98, Die maximale Hiillangriffstiefe betrug 10 bis 100 uym bei maxi-
malen Hiillinnentemperaturen zwischen 500 und 600°C. Es wurde keine Ab-
hingigkeit des maximalen Hiillangriffs von der Dichte des Brennstoffs
und vom Abbrandgrad gefunden. Sowohl beim Brennstab B10 mit 1% Abbrand
wie auch beim Brennstab 4A 22 mit 97 Abbrand wurde eine maximale An-
griffstiefe von 100 ym gemessen. Beim letztgenannten Stab waren allerx-
dings mehr Reaktionsprodukte im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille zu
beobachten, Der allgemeine Angriff war also grdRer, nicht aber die maxi-
male Schwidchung der Hiille, auf die es hier ankommt. Bei den Ergebnissen
“der Versuchsgruppe FR2-4a ist allerdings zu berlicksichtigen, daB die
Hiilltemperatur bei hochabgebrannten Brennstdben im Verlauf der Bestrah-
lung bis auf 220°¢C abgesunken war, so daR der hohe Abbrand sich beim
Hiillangriff gar nicht bemerkbar machen konnte. Diese Ergebnisse sind
deshalb bei der Zusammenstellung der bei den Stabbestrahlungen ermit-—

telten Ergebnisse in Abb.1 nicht aufgefiihrt.

In dieser Abbildung sind die in den vier Bestrahlungsversuchen DFR~304,
DFR-350, Rapsodie-Monitor und Mol 7A beobachteten Angriffstiefen auf-
getragen. Wie man sieht, ist eine deutliche Tendenz erkennbar. Mit
steigender Hiillinnentemperatur nehmen die maximalen Angriffstiefen zu.

Um 500°C und darunter ist praktisch kein Hiillangriff erkennbar. Die
eingezeichnete Kurve soll eine obere Begrenzungslinie fiir den zu ex-—
wartenden Hiillangriff darstellen. Fiir sie ist die angegebene quadra-—
tische Abhingigkeit von T ermittelt worden. Genauso gut hitte man eine
gerade Linie zwischen 500°C und dem obersten MeBpunkt als Begrenzungs—
linie annehmen kdnnen. Die gekrlimmte Kurve wurde gewdhlt, weil erstens

die meisten MeBpunkte damit abgedeckt werden kdnnen und weil man zwei-
tens der Theorie ein wenig entgegenkommt, daR dem Angriff ein Reaktions-
vorgang mit einer thermischen Aktivierung zu Grunde liegt. Die MeR-
punkte in dem Diagramm stellen die beobachteten maximalen Hiillangriffs-
tiefen in den Brennstabpositionen dar, bei denen keramographische Schlif-

fe angefertigt wurden. Nicht jeder MeRpunkt reprisentiert also den
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maximalen Angriff in einem Einzelstab. Die Darstellung beriicksichtigt
nicht einzelne Parameter, wie das O/M-Verhdltnis, den Abbrand, den
Hiillmaterialtyp und die Bestrahlungszeit. Das Ausgangs—0/M-Verh#ltnis
lag bei allen aufgefiihrten Brennst#ben zwischen 1,98 und 2,00, der
mittlere Abbrand zwischen 5 und 6 At.%. Als Hiillmaterialien waren ver-
treten die Stdhle der Typen 1.4988, 1.4961, 1.4970 und AISI 316. Der
1.4988-Stahl wurde bei jedem Bestrahlungsversuch eingesetzt. Die bis
zum Zeitpunkt der Fertigstellung dieses Diagramms stirksten Angriffs-—
tiefen wurden bei den DFR-350-Stdben gefunden. Die Ergebnisse der Rap-
sodie-Biindel-Bestrahlung sind hier noch nicht aufgefiihrt. Die Stidbe be-
finden sich gerade in der Nachuntersuchung. Einige Ergebnisse, iiber die

spdter noch berichtet wird, liegen allerdings schon vor.

Die Angriffe bei Mol 7A scheinen, bezogen auf die gleiche Temperatur,
allgemein etwas héher zu liegen als bei den anderen Versuchsgruppen.

Ein Fehler in der Temperaturangabe ist nicht auszuschlieBen, braucht
aber nicht der Grund dafiir zu sein. Bei Mol 7A waren die Stableistung
mit 670 W/cm wie auch die Brennstofflinge mit 500 mm gréfer als bei

den anderen Versuchsgruppen. Die Bestrahlungszeit war kleiner, sie be-
trug 139 Tage. Die iibrigen Parameter waren mit denen der anderen Experi-
mente vergleichbar, auBer daR bei Mol 7A ein epithermischer FluR
herrschte und bei den anderen ein schneller FluB. Mit Mol 7A wurden

drei Stahltypen untersucht: die Typen 1.4988, 1.4961 und AISI 316. Der
groBte Angriff mit 90 um trat im Zentralstab auf. Er hatte eine
1.4988-Hiille und wahrscheinlich die héchste Hiillinnentemperatur. Von

den sechs AuBenstdben waren jeweils zwei mit dem gleichen Material um-
hiillt. Eine 1.4961-Umhiillung war defekt im Bereich gr&Bter Stableistung.
Der Bruch konnte nicht auf den Innenangriff zurilickgefiihrt werden. Die
Hiillen aus den Stdhlen 1.4988 und AISI 316 zeigten Angriffstiefen an den
anderen AuBenstiben, die zwischen 40 und 60 um lagen. Zu bemerken ist
noch, daB der Angriff sowohl im Brennstoff- wie im Brutstoffgebiet er-

folgte.

Ebenfalls starke Angriffe sind im Brutstoffgebiet der Stidbe des DFR-
304-Experimentes gefunden worden. In Abb.2 werden Beispiele vom Hiill-
angriff im Stab G1 gezeigt. Das obere Bild ist ein Beispiel aus dem
Brutstoffgebiet und das untere Bild aus der Brennstoffzone. Beide Po-

sitionen liegen etwa 10 mm auseinander. Beide Bilder zeigen charakte-
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ristische Beispiele fiir den Korngrenzenangriff in einem 1.4988-Stahl.
Im oberen Bild ist er noch in seiner ungestdrten Ausbildung zu erken-
nen. Im unteren Bild dagegen ist er durch die mechanische Wechselwir-
kung zwischen dem Brennstoff und der Hiille gestdrt worden. Oft wird

die im unteren Bild dargestellte Angriffserscheinung auch als Fldchen-
angriff bezeichnet. Es handelt sich auch hier um einen echten Korngren-
zenangriff. Die Reaktionszone setzt sich zusammen aus einem Gebiet mit
metallischen Phasen, die direkt am Brennstoff anliegen, und einem Ge-
biet mit oxidischen Phasen n#her an der Hiille und in den angegriffenen
Korngrenzen der Hiille. Die Mikrosondenaufnahmen in Abb.3 veranschau—
lichen die Zusammensetzung der Reaktionszone. Die metallische Phase be-
steht im wesentlichen aus Eisen und Nickel, die oxidische Phase éus
Chrom, Cdsium und etwas Molybdidn. Bei allen drei DFR-304-Stdben war
kein Angriff unmittelbar am Ubergang Brennstoff/Brutstoff, wie es bei
Mol 7A der Fall war, zu sehen, sondern erst einige mm unter— bzw. ober-
halb des Ubergangs. Diese Beobachtung bei den DFR-304-Stiben ist eine
singulidre Erscheinung, die bei allen anderen untersuchten Bestrahlungs-

experimenten nicht gefunden wurde.

Vom DFR~350-Biindelexperiment lagen von 15 St#ben keramographische
Schliffe vor. Davon hatten 5 St#be Hiillen aus 1.4988-Stahl und 10

Stidbe Hiillen aus 1,4961-Stahl. Nicht von allen Stdben existierten
Schliffe von der Stelle mit der hdchsten Hiillinnentemperatur. Beil
dieser Versuchsgruppe muB zwischen AuBen—~ und Innenstdben unterschieden
werden. In den HuBeren Kilhlkanilen waren die Kiihlmitteltemperaturen
deutlich geringer als in den inneren Kan#ilen. Entlang der Innenseite
der Hiille bei den AuRenstdben ist im Gegensatz zu den Innenstdben auch
ein ungleichmidBiger Angriff beobachtet worden, Die grdBfte Angriffstiefe
betrug 130 um; sie ist an einér 1.4961-Hiille gemessen worden (s.Abb.4).
Sehr wahrscheinlich hat bei diesem Stab auch die h6chste‘Hﬁ11innentem—
peratur des Biindels geherrscht. Die Angriffe bei den 1.4988-Hiillen
reichten bis zu maximal 75 pym Tiefe. Die untere, heiBe Brutstoffzone
war bei den DFR-350-Stdben auf eine Isoliertablette reduziert. Hiillan-
griff im Bereich der Isoliertablette fand nicht oder nur in geringem
Unfang statt. Uber 25 ym ging er nicht hinaus. Allgemein ist bei den
1.4961-Hiillen ein stdrkerer Angriff gefunden worden als bei den

1.4988-Hiillen.
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2.2 Rapsodie—Biindelexperiment

Mit den Rapsodie-Experimenten wurden zwei verschiedene Brennstoffsor-
ten und als Hiillmaterialien die St#hle vom Typ 1.4988 und 1.4970 un-
tersucht. Eine Brennstoffsorte wurde von der Firma Alkem geliefert und
hatte ein O/M-Verhdltnis von 1,99 bis 2,00, die andere Brennstoffsorte
wurde von der Firma Belgonucleaire geliefert mit einem O/M-Verhidltnis
von 1,965. Bei der Bilindelbestrahlung wurde nach 366 Vollasttagen ein
Abbrand von etwa 10 At.7% erreicht. Bisher sind von den beiden Biindeln
bei uns 7. Stdbe keramographisch untersucht worden. Zwei davon waren

Belgonucleaire—Stibe.

Augenfillig bei den Rapsodie-Stdben war der geringere Angriffsumfang
durch den Belgonucleaire-Brennstoff. In Abb.5 wird ein Schliffbild
eines Belgonucleaire-Stabes gezeigt. Der Angriff ist hier sehr gering.
Nur vereinzelt werden Tiefen von 10 bis 20 uym an den Korngrenzen fest-
gestellt. Typisch flir die Stdbe mit dem unterstdchiometrischen Oxid-
brennstoff ist das Auftreten einer neuen, im Schliffbild grau erschei-
nenden Phase im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille. Wahrscheinlich
handelt es sich um ein CHdsium~Uran-0xid, das durch die Reaktion des

Cdsiums mit dem iiberstdchiometrischen Brutstoff entstanden ist.

In Abb.6 ist zum Vergleich ein Schliffbild von einem Alkem—Stab wie-
dergegeben. Der Spalt zwischen Hiille und Brennstoff ist gefiillt mit
Reaktionsprodukten. Der Reaktionsumfang an der Hiille ist wesentlich
grbéBer als beim Belgonucleaire-Stab. Die Reaktionszone betrigt 100 um,
die eigentliche Angriffstiefe, die Hiillschwidchung, jedoch nur 30 bis

40 ym. Beide Bilder zeigen in etwa den durchschnittlichen Angriff, wie
man ihn in den heifen Bereichen der Hiille fiir die jeweilige Brennstoff-
sorte findet. Die maximalen Angriffstiefen sind jedoch auch fiir den
unterstdchiometrischen Brennstoff wesentlich gréRer. Bei den Belgo-
nucleaire-Stdben konnte man an den heiBen Stabenden vereinzelte Angriffs-
nester beobachten, wie an einem Beispiel in Abb.7 gezeigt wird. Dieser
‘lokale Angriff fand im Brennstoffgebiet statt und erreichte eine Tiefe
von 50 ym. In der unmittelbaren Nachbarschaft scheint die Hiille intakt
geblieben zu sein. Dieses Bild verdeutlicht den Beginn des Angriffs.
Mit zunehmender Reaktionszeit werden mehrere solcher Angriffsnester

entstehen, die dann zu einer Angriffsfront zusammenwachsen. Bei den
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Belgonucleaire-Stdben ist aufgefallen, daB starke Angriffe, manchmal
sogar der stidrkste Angriff, im Brutstoffgebiet stattfindet, wie in Abb.8
gezeigt wird. Diese Aufnahme ist vom gleichen Stab wie in Abb.7, die
Stelle liegt nur einige mm hdher im Brutstoffbereich. Der Angriff

reicht hier bis 75 um in die Hiille, eine Tiefe, die bei einigen Alkem-
Stdben mit dem h8heren O/M~Verhiltnis im Brennstoff nicht erreicht wur-

de.

Alle bisher gezeigten Bilder des Rapsodie-Biindelexperiments betrafen
Angriffe an Hiillen aus 1.4988-Stahl. Es handelte sich durchweg um einen
Korngrenzenangriff, wie er fiir diesen Stahl typisch zu sein scheint.
Beim 1.4970-Stahl findet man neben Korngrenzenangriffen auch einen
echten fldchenfdrmigen Angriff wie er in Abb.9 dargestellt ist. Hier

verlduft der AbkiihlungsriBf durch die Reaktionszone.

Der Reaktionsumfang ist ziemlich groB, es befindet sich eine grofle
Menge an Réaktionsprodukten zwischen dem Brennstoff und der Hiille., Die
Reaktionsproduktzone hat eine Dicke von ungefdhr 100 um, die Angriffs-
tiefe betrdgt jedoch nur 50 um., In Abb.10 ist ein weiteres Beispiel
dieses flichenfdrmigen Angriffes mit dem AbkiihlungsriB unmittelbar an
der Hiille dargestellt. Jenseits des Spaltes ist die Hiille nicht mehr
angegriffen. Die Reaktionsproduktzone ist auch hier 100 um stark, die
Hiillschwdchung betrdgt 60 bis 70 um. In beiden Fdllen handelt es sich um
ein grofes ReaktionsausmaB, die Hiillschwidchung blieb aber noch unter
derjenigen des vorher gezeigten Stabes mit dem unterstdchiometrischen
Brennstoff. Wenn ein fldchenfdrmiger Angriff stattfindet, bleibt selbst
bei groRem Reaktionsumfang die Hiillschwidchung relativ gering. Der fl&-
chenformige Angriff scheint beim 1,4970-Stahl stirker aufzutreten als
beim 1,4988-Stahl. Beim 1.4988-Stahl wurde er nicht beobachtet., Dort
zeigt sich der Angriff durchweg als Korngrenzenangriff, manchmal so
extrem wie in Abb.,11, Hier betridgt die Angriffstiefe 130 pym, es war

der stirkste Angriff, der beli einer 1.4988-Hiille gefunden wurde.

Nach diesen Beobachtungen k&énnte man geneigt sein anzunehmen, daR der
Stahl 1.4970 als Hiillmaterial besser geeignet ist als der 1.4988-Stahl.
Jedoch ist der stdrkste Angriff an einer 1.4970-Hiille beobachtet wor-
den. Die Eindringtiefe betrigt, wie man aus Abb.12 entnehmen kann, rund

230 um, das ist der bisher groBte in Karlsruhe gemessene Hiillangriff.
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Das in Abb,12 gezeigte Angriffsnest erstreckt sich etwa i{iber 1 mm Stab-
ldnge. Es sind noch mehrere #hnliche Angriffsnester in dem gleichen
Hiillrohrabschnitt gefunden worden, sie erreichten aber nur Tiefen bis
70 um. Wenn auch der flidchenfdrmige Angriff bei einem 1.4970-Stahl eher
auftritt als beim 1.4988, werden also beim 1.4970 dennoch starke Korn-

grenzenangriffe gefunden.

Es ist durchaus mdglich, daB der flichenfdrmige Angrifﬁ nur bei hohem
Sauerstoffpotential und tieferen Temperaturen zustande kommt. Bei nie-
derem Reaktionspotential (durch vermindertes O/M) zeigt auch der 1.4970-
Stahl vorwiegend Korngrenzenangriffe, wie in Abb.13 gezeigt wird. Sie
zeigt eine Stelle aus dem Brennstoffgebiet nahe dem Ubergang zum Brut-
stoff. Im Angriffsverhalten zwisghen dén Alkem~ und Belgonucleaire-St#-
ben wurde auBer den verschiedenen Reaktionsproduktmengen noch ein wei-
terer Unterschied bemerkt. Widhrend bei den Alkem~Stdben wenig bzw. kein
Angriff im Bereich des Brutstoffs zu erkennen war, traten bei den Bel-
gonucleaire-Stdben die gréBRten Angriffe im Brutstoffgebiet auf. Auch
ist bei diesen St#ben ein Angriff nur in der unmittelbaren N#he des
Ubergangs vom Brennstoff zum Brutstoff gefunden worden. Bei den Alkem-
Stdben zog sich der Angriff dagegen iiber die halbe Brennstoffsdule hin.
Er war am stidrksten ungefidhr 30 bis 50 mm unterhalb des Ubergangs, dort

wurde bei den Belgonucleaire-Stiben kein Angriff mehr beobachtet.

Dieses unterschiedliche Verhalten hdngt sehr wahrscheinlich mit den
unterschiedlichen Voraussetzungen fiir den Cdsium-Transport zusammen.
Mit zunehmendem Sauerstoffpotential im Brennstoff fHllt der CHsiumdampf-
druck ab. Dieser Abfall ist bésonders steil im Bereich des O/M-Verhdlt-
nisses von 2,00.‘Denn bei diesem Sauerstoffniveau bildet das CHsium
Komplexoxide mit dem Brennstoff (Uranat), mit Spaltprodukten (Molybdat)
oder, wenn Hiillangriff stattfindet, mit der Hiille (Chromat). Das Cdsium
wird also weggegettert. Anders ist es bei O/M-Verhiltnissen weit unter-
halb 2,00, In diesen Fdllen wandert das Cdsium {iber die Dampfphase zu
den kdlteren Gebieten, also in den Brutstoffteil, kondensiert dort an
der Hiille oder reagiert mit dem Brutstoff, wenn vom Brutstoff geniligend
Sauerstoff zur Verfligung gestellt wird., Erreicht der Brennstoff wdhrend
des Abbrandes ein hoheres Sauerstoffpotential, wird auch Sauerstoff vom
Brennstoff in die Brutstoffzone transportiert, was dort dann zum Hiill-

angriff flihrt. DaB der Sauerstoff fiir die Reaktion mit der Hiille vom
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Brutstoff kommt, ist weniger wahrscheinlich, da der Brutstoff relativ
kalt ist und daher nur ein geringer OZ-Partialdruck bzw. UOB—Druck ent-
stehen kann. Ganz auszuschliefen ist jener Mechanismus aber nicht.

Abb. 14 veranschaulicht den Cdsiumriickhalt im Brennstoff bei O/M-Verhilt-

nissen von ungefdhr 2,00. Es handelt sich hier um ein mit der Mikrosonde

gewonnenes CHisium-Konzentrationsprofil iiber den Querschnitt einer Pro-

be eines DFR-350-Stabs. Cdsium ist am Rand des Brennstoffs, wo die Bedin-

gungen fiir die Komplexoxidbildung giinstig sind, angereichert.

2.3 Mikrosonden-Untersuchungen

In den Abb. 15 bis 18 werden einige Mikrosondenaufnahmen von Reaktions-
zonen in Brennstdben gezeigi. In Abb.15 handelt es sich um einen Schliff
aus einem Mol 7A-Stab, Hier sind deutlich Cdsium~ und Palladium-Intensi-
tdten in den angegriffenen Korngrenzen des Hiillmaterials zu erkennen.
Schwach ist auch Tellur in den Korngrenzen vertreten, mehr jedoch in der
Reaktionszone an der Hiille. Deckungsgleich mit dem Cdsium erkennt man
auch Anreicherungen an Chrom. In Abb.16 sind Mikrosondenaufnahmen einer
Angriffszone eines DFR-350-Stabes dargestellt. Man erkennt deutlich die
Verteilung der Elemente in den verschiedenen Phasen: Eisen und Nickel

in der metallischen Phase am Brennstoff und in dem metallischen Anteil
der mehrphasigen Zone unmittelbar an der Hiille; Cdsium, Tellur, Tech-
netium und Chrom in den oxidischen Phasenanteilen, wie auch in den
Korngrenzen, Die Molybddnintensit#dt in der Reaktionszone ist sehr ge-
ring. Die Hiille bestand aus einem 1.4988-Stahl, der nominell etwa 1%
Molybddn enthdlt., In Abb.17 sind Mikrosondenaufnahmen aus der Angriffs-
zone eines anderen DFR-350-Stabes gezeigt. Man erkennt hier deutlich

die Intensitidten an Cidsium, Tellur und Molybddn in der Reaktionszone

wie auch in den Korngrenzen der Hiille. Hier handelt es sich um eine Um—
hiillung aus 1.4961-Stahl, der nominell kein Molybddn enth#dlt. Die Mi-
krosondenaufnahmen in Abb.18 verdeutlichen, daR im heiBen Brutstoffteil
der DFR-350-Stdbe kaum ein Hiillangriff stattfand. Sie zeigen ebenfalls
die Zusammensetzung der neu entstandenen grauen Phase im Spalt zwischen
Hiille und Brutstoff., Man erkennt,daf sie offensichtlich aus Oxiden ver-

schiedener Zusammensetzung besteht.

Die Mikrosondenaufnahmen haben gezeigt, daB eine Menge Spaltprodukte
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in den Angriffszonen der Hiillen gefunden werden. Nicht alle diese Spalt-
produkte sind verantwortlich fiir den Hiillangriff. Bei unseren out-of-
pile-Untersuchungen hat sich herausgestellt, daB im wesentlichen die
drei Spaltprodukte Cdsium, Tellur und Jod Angriffé an austenitischen
Stdhlen verursachen. Unter diesen drei muB wiederum das CHsium wegen
seiner relativ hohen Konzentration im Brennstoff nach einem gewissen
Abbrand als das kritischste Spaltprodukt in Bezug auf den Hiillangriff an-
gesehen werden. Molybddn und Palladium, die h3#ufiger in den Reaktions-—
zonen und sogar auch in den angegriffenen Korngrenzen gefunden werden,
scheinen dagegen nicht ursichlich fiir den Hﬁllangriff verantwortlich zu
sein. Sehr wahrscheinlich kommen diese Elemente erst nach dem Angriff

in die Reaktionszone bzw. in die angegriffenen Korngrenzen.

3. Einfliisse auf die Angriffstiefe

In Abb.19 sind Hiillangriffstiefen, die bisher verdffentlicht worden
sind, in Abhidngigkeit von der Hiillinnentemperatur aufgetragen. Wenn

man dieses Diagramm ansieht, kdnnte man den Eindruck bekommen, dafB

bei geniigend hoher Hﬁliinnentemperatur (ca. 60000) alles mdglich ist:
Angriffe von O bis 200 um. Daraus ergibt sich eine begriindete Veran—
lassung, hinter allen mbglichen Parametern einen EinfluB auf den Hiill-
angfiff zu sehen. Vieles, was hieriiber angeboten wird, trifft bestimmt
nicht zu. Ausschlaggebend fiir das Zustandekommen des Angriffs sind das
notwendige Sauerstoffpotential und die Temperatur sowie die Anwesen-
heit von Cdsium. Alle anderen Faktoren scheinen nur insofern von Be-
deutung zu sein, als sie diese drei GréBen beeinflussen. Dichte, Stab-
leistung, Neutronenenergie sowie Verunreinigungen, wie Feuchtegehalt oder
Kohlenstoffgehalt, sind hier alle klar und ohne weitere Diskussion als
ohne EinfluB auf die Hiillangriffstiefe zu sehen. Diese Parameter sind
entweder fiir den Hiillangriff nicht verantwortlich oder kdnnen keinen
EinfluB auf seine Tiefe haben, weil im Bereich der Variationsmdglichkeit

dieser Faktoren keine Wirkung auf den Hiillangriff erkennbar ist.

Etwas sorgenvoll wird bei der Schnellbriiterentwicklung die M8glichkeit
grofer Hiillangriffe bei hohen Abbrinden betrachtet. Bisher liegen im
wesentlichen Ergebnisse von Stidben mit mittleren Abbrandgraden (5 bis

6%) vor. Die Erfahrung mit h8heren Abbrinden ist noch nicht groR. Auch
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wurden bisher im schnellen FluR nur Testbrennstoffe mit hoher U-235-
Anreicherung verwendet. Auf Grund der ilberwiegenden Uranspaltung in
diesen Brennstoffen kommt es zu einer geringeren Sauerstoffpotential-
erhdhung als bei reiner Plutoniumspaltung. In den Brennstoffen der
Schnellen Briiter hat man s aber mit einer reinen Plutoniumspaltung

zu tun, wodurch die O/M-Erhdhung im Brennstoff widhrend des Abbrandes
fast doppelt so grof wird. Bei einem Ausgangs—0/M-Verh#dltnis des Brenn-
stoffs von oder knapp 2,00 hat dieser Umstand méglicherweise keinen ne-
gativen Effekt auf den Hiillangriff. Bei einem stdchiometrischen Aus-
gangsbrennstoff ist sowohl bei Uran- wie auch bei Plutoniumspaltung ge-—
niigend Sauerstoff filir die Hiillmaterialreaktionen vorhanden. Bei den ins
Auge gefaBten maximalen Hiillinnentemperaturen sind die Reaktionen mit
der Hiille langsamer als die Bereitstellung von reaktiven Elementen.
D.h., die Hiille kann nicht so schnell den Sauerstoff aufnehmen, wie er
vom Brennstoff zur Verfiligung gestellt wird. Anders sieht die Situation
aus, wenn man versucht, das Ausgangs—0/M- Verhdltnis des Brennstoffes
stark zu reduzieren, um ein geringeres Sauerstoffangebot fiir den Hiill-
angriff zu haben. Bei den Schnellbriiter-Brennstoffen muR das 0/M-Ver-
hdltnis viel stdrker reduziert werden als bei den bisherigen Testbrenn-

stoffen, um den gleichen Effekt zu erhalten.

Bei den bisherigen Bestrahlungsuntersuchungen hatte sich gezeigt, daR
schon nach kurzen Abbrinden (ca. 37%) Angriffstiefen von 100 ym beob-
achtet werden konnen. Hohere Abbrandgrade vergrdBern den Angriffsum—
fang, d.h., die Reaktionsproduktzonen werden grdBer, die Hiillangriffs-
tiefe selbst dagegen scheint nicht in gleicher Weise zuzunehmen. Die
Abhdngigkeit des Hiillangriffs vom Abbrandgrad fiir ein Brennstoff-Aus—

gangs—0/M-Verhdltnis von etwa 2,00 kann mit der nachfolgenden Tabelle'l

veranschaulicht werden.
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Ausgangs=0/M l.a. zu erwar- Allgemeiner Wahrscheinl.
~ 2,00 tender max. Angriff grofer
Hillangriff Angriffe
bei geringem
Abbrand 100 pm gering
(3-57)
bei hohem
Abbrand 120 ym grofR
(¥ 10 %)
Tabelle 1: Nach geringen bis mittleren Abbrandgraden wird man dem-

nach schon mit Angriffstiefen von etwa 100 am zu rechnen

haben. Bei hdheren Abbrandgraden wird sich der maximale

Angriff nicht wesentlich erhdhen. Der allgemeine Angriff

wird jedoch nach einem hohen Abbrand viel groBer sein als

nach einem geringen Abbrand. Ebenfalls nimmt die Wahr-

mit dem Abbrandgrad zu.

scheinlichkeit des Auftretens von groBen Angriffstiefen

Ahnlich kann die Abhi#ngigkeit des Hiillangriffs vom Brennstoff-Ausgang—

0/M-Verhdltnis dargestellt werden. Bei kurzen Bestrahlungen wird der

EinfluB des 0/M-Verhiltnisses noch am deutlichsten sein. Auf hohe Ab-

brénde bezogen sieht der EinfluB des Ausgangs-0/M~Verhdltnisses jedoch

aus, wie in der nachfolgenden Tabelle 2 gezeigt wird:
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Hoher Abbrand’ i.a. zu erwar- Allgemeiner | Wahrscheinl.
tender max. e . groRer An-
(~10%) Hiillangriff Hiillangriff griffe
0/M<< 2,00 .
100 erin
( %1,96) K gerine
0/M g 2.00 120 um grof

Tabelle 2: Wie das Schema fiir die Abh#ngigkeit des Hiillangriffs vom
Abbrandgrad soll auch diese Tabelle gelesen werden. Nach
einem Abbrand von 10 7 muB auch fiir Ausgangs—-0/M-Verhdlt-
nisse von etwa 1,96 mit Hiillangriffstiefen bis zu 100 um
gerechnet werden. Die Angriffstiefen, die man bei einem Aus-
gangs-0/M-Verhdltnis von 2,00 zu erwarten hat, sind nicht
viel grbBer. Der allgemeine Angriff jedoch ist bei hohen
Ausgangs—0/M-Verhiltnissen immer gr&Ber als bei kleinen Aus-
gangs—0/M-Verhdltnissen. Ebenfalls nimmt die Wahrscheinlich-
keit des Auftretens groBer Hiillangriffstiefen mit dem Aus-—

gangs—0/M-Verhiltnis des Brennstoffes zu.

Bei der Beurteilung des Einflusses des Ausgangs—0/M-Verhiltnisses auf
den Hiillangriff muB die O/M-ErhShung des Brennstoffs mit dem Abbrand
beriicksichtigt werden. Bei reiner Plutoniumspaltung betrigt die O/M-Er-
hdhung 0,008 pro % Abbrand, wenn die Seltenen Erden mit einer Wertigkeit
von 3 in die Rechnung eingesetzt werden. Unter Annahme einer Wertigkeit
der Seltenen Erden von 4 wird die O/M-Erh8hung auf 0,006 pro % Abbrand
reduziert. Bei vorwiegender U-235-Spaltung im Mischoxid und einer Wertig-
keit der Seltenen Erden von 3 betrdgt die O/M-Erhdhung 0,005 pro 7 Ab-
brand und bei einer Wertigkeit der Seltenen Erden von 4 nur noch 0,0025
pro 7% Abbrand. Bei niederem Sauerstoffpotential im Brennstoff ist die
Wahrscheinlichkeit, daB die Seltenen Erden dreiwertig vorliegen, griBer.
Fiir frischen Brennstoff mit stark reduziertem O/M-Verhiltnis scheint
deshalb die Annahme einer Wertigkeit von 3 filir die Seltenen Erden als
naheliegend. Fiir anndhernd stbchiometrischen Brennstoff scheint dagegen
eine Wertigkeit der Seltenen Erden von 4 zutreffender zu sein. D.,h., in

stark unterstdchiometrischem Brennstoff ist die O/M-ErhShung noch rela-
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tiv hoch. Bei nahezu st&chiometrischem Brennstoff ist sie geringer. Fiir
geringe bis mittlere Abbrandgrade besteht demnach eine Zwischenabhingig-
keit des Hﬁllangriffs von dem Ausgangs-0/M-Verhiltnis und dem Abbrand-
grad. Bei hdheren Abbrandgraden wird diese Zwischenabhidngigkeit unbe-

deutender.

Die Abhingigkeit des Hiillangriffs von der Zeit diirfte sich dhnlich ver-
halten wie die vom Abbrand. Ein eindeutigeres Zeitgesetz fiir den Hiill-
angriff ist mit den bisherigen Ergebnissen noch nicht gefunden worden.
Es sieht so aus, als ob nach einer gewissen Zeit die Angriffstiefe nur
noch sehr langsam fortschreitet. Ein 1ineares Zeitgesetz, wie es in
amerikanischen Publikationen vorgeschlagen wird, ist auf jeden Fall
nicht angebracht. Wird den bei uns ermittelten Angriffstiefen eine pa-
rabolische Zeitabhingigkeit zu Grunde gelegt, erhilt man die in Abb.20
dargestellte Abhingigkeit des Hﬁllangriffs von der Zeit und der Tempe-

ratur.

Die Temperaturabhingigkeit ist zumindest qualitativ eindeutig. Unter

500°C findet praktisch kein Angriff statt; iiber 500°C nimmt er mit der
Temperatur zu. Dabei scheint der Anstieg zwischen 500 und 600°C steiler
zu sein als bei Temperaturen iiber 6OOOC, wenn die Temperaturfunktion in

einer Arrhenius-Darstellung betrachtet wird (s.Abb.20).

Einem bestimmten Hiillmaterialtyp unter den bis jetzt untersuchten auste-
nitischen Stdhlen kann auf Grund der Ergebnisse kein Vorzug gegeben wer-—
den., Bei dem DFR-350-Experiment erwies sich der 1.4988-Stahl als etwas
besser als der 1.4961-Stahl. Nach den bisherigen Resultaten aus den Rap-—
sodie-Biindel-Untersuchungen muf man, wenn man den tiefen Angriff an ei-
ner 1.,4970-Hiille beriicksichtigt, dem 1,4988-Stahl eher den Vorzug geben.
Die Ergebnisse sind im einzelnen betrachtet jedoch zu unterschiedlich,
als daR man eindeutigere Angaben machen kdnnte. Zu einer verldflichen

Statistik ist die Anzahl der bei uns untersuchten St#be noch zu gering.

4, Erwarteter Hiillangriff fiir SNR-Brennstibe

Fiir die besonderen SNR-Bedingungen, wie HeiBstellen-Temperaturen 680°C,
10 At.% Abbrand, reine Plutoniumspaltung und ein Ausgangs—0/M-Verhdlt-

nis von etwa 1,98, wird der Hiillangriff in 90 bis 95% der Fidlle unter
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150 um bleiben. Fiir etwas tiefere Auégangs-O/M%Verhéltnisse, z.B. 1,95,
wiirde der Prozentsatz der Stdbe mit hohem Hiillangriff etwas niedriger
liegen. Hiillangriffe iber 150 ym hinaus kénnen jedoch in beiden Fdllen
nicht ausgeschlossen werden. Um eine zuverldssige Verminderung des Hiill-
angriffs zu erreichen, miiRte man entweder das O/M-Verhiltnis des Brenn-
stoffs stark reduzieren (auf etwa 1,92) oder aber in den Brennstab sau-
erstoffbindende Stoffe, sogenannte Getter einbringen. Bei uns sind

schon vielversprechende Ergebnisse mit Niob, Zirkon und Uran als Getter
erhalten worden, allerdings nur out—of-pile. Eine endgiiltige Beurtei-
lung der Wirksamkeit eines eingebrachten Getters ist jedoch erst nach

Bestrahlungsversuchen mdglich.
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Abb., 4: GréBter beobachteter Angriff in einem
DFR-350-Stab
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Abb, 5: "Neu gebildete Phase im Spalt zwischen Hiille und Brennstoff

in einem Belgonucleaire-Stab des Rapsodie-Blindel-Versuchs,

20 ym b—i

Abb, 6: Reaktionsprodukte im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille
in einem Alkem-Stab des Rapsodie-Biindel-Versuchs,

20 pm  —



Abb, 7: Angriffsnest im Brennstoffgebiet eines Belgonucleaire-
Stabes mit 1,4988~Umhiillung im Rapsodie-Biindelexperiment,
20 ym  F——i

Abb., 8: Angriffszone im Brutstoffgebiet eines Belgonucleaire-
Stabes mit 1,4988-Hiille im Rapsodie~Biindelexperiment,

50 ym  ———y



o . o E . .

zone mit flichenf8rmigem Angriff im Brennstoffgebiet

Abb. 9: Angriffs
eines Alkem—Stabes mit 1.4970-Hiille im Rapsodie-Biindel-

experiment, 100 ym #——mf

Bl

inem Alkem-

. . : SO L g - s
Abb. 10: Angriffszone mit flichenfdrmigem Angriff in e
Stab mit 1.4970-Hille im Rapsodie-Blindelexperiment,

50 pm g



Abb. 11: Xorngrenzenangriff im Brennstoffgebiet eines Alkem-Stabes

mit 1.4988-Hiille im Rapsodie-Biindelexperiment, 50 pm =i

Abb. 12: GroRter beobachteter Hﬁllaﬁgriff beim Rapsodie~-Biind

Sa e
elexperi-

ment (230 pum). Alkem-Brennstoff, 1.4970-Hiille, 50 pm tomeey
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Abb. 13: Korngrenzenangriff in einem Belgonucleaire-

Stab mit 1.4970-Hiille im Rapsodie-Biindel-

experiment, 20 um ——y
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Abb. 14: CHsium- und Molybddnprofil {iber den Probenquer-
schnitt eines DFR-350-Stabes (Brennstoffzone)
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Abb. 15: Korngrenzenangriff der Hiille mit Pd, Cs und Te
bis zu 25 pm Tiefe (Mol 7A, Stahl 4988,
o o
TH5560 C)
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Te Cs Mo Tc
Abb. 16: Metallische Fe-Ni-Ausscheidungen im Brennstoff,

Cs-Te-Pertechnetatzone sowie Cs~Te in den Korn-

grenzen (DFR-350-G6-2)
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Te und Mo;

1le durch Cs,

ff der Hi

i

Korngrenzenangr

17

Abb.

in den Korngrenzenspitzen

Mo befindet sich

(DFR-350 - G43 - 3)
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27°% Pu0, , .
50% U0, | il 5%, Pu0,
98°% U0,

Pu,Te
A
1% PyO,
700/0‘ UOz -

Cs Mo Te

Abb. 18: Erstarrte Cs—-U-Pu—Oxid-Schmelze und Cs-Molybdat
im Spalt in Hohe der unteren Brennstoff-Tablette

(DFR-350-G14-11)
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VI. FOLGERUNGEN FUR DIE BRENNSTOFF- UND BRENNSTABAUSLEGUNG

von

W.Dienst

Inhalt:

1. Wahl von Auslegungsdaten
2, Modelldarstellung des Brennstabverhaltens

3. Empfehlungen fiir dringende neue Untersuchungen
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Aus den Ergebnissen der Untersuchungen iiber das Brennstoffverhalten in
Schnellbriiter-Brennstdben sollen abschliessend einige Folgerungen gezo-
gen werden. Sie betreffen Empfehlungen‘fﬁr die Wahl von Auslegungsdaten,
Vorschlige filir die modellmissige Darstellung des Brennstabverhaltens so-

wie einige Hinweise auf notwendige neue Untersuchungen.

1. Wahl von Auslegungsdaten

1.1 0O/M-Verhiltnis

In den PSB-Bestrahiungsversuchen wurden bisher meistens Brennst#dbe mit
‘einem Brennstoff-0/M-Verhdltnis von 1,98 bis 2,00 eingesetzt. Eine Ab-
senkung unter 1,98 fiihrt zweifellos zu einer Verminderung des chemischen
Angriffes auf die Hiillinnenseite,Diese Verminderung scheint bei hohen
Abbrinden jedoch beziiglich der entscheidenden maximalen Eindringtiefe
des Korngrenzenangriffes eher nur statistisch als allgemeingililtig wirk-

sam zu werden, jedenfalls bis zu einem O/M n 1,96,

Andererseits ergeben sich durch eine O/M-Absenkung verschiedene negative
Folgen fiir das Brennstabverhalten. Die Wdrmeleitfdhigkeit des Brenn-
stoffes wird vermindert, der thermische Ausdehnungskoeffizient steigt

und k&nnte dadurch die plastische Hiilldehnung bei Leistungswechseln be-
trdchtlich vergrdssern, die Ansammlung von leicht fliichtigen oder voriiber-
gehend geschmolzenen Spaltprodukten am Brennstoffsidulenende, u.U. eben-

falls mit folgender Hiilldehnung, wird begiinstigt.

Ausserdem ist zu berlicksichtigen, dass von anderer Seite ein unglinstige-
res Stabverhalten bei niedrigem O/M-Verhdltnis konstatiert wurde (GE),

und dass die Lage bisher bekanntgewordener Hiillschdden bei hohem Abbrand
nicht durch den maximalen chemischen Hiillangriff bestimmt erschien (ANL).
Nach Abwidgung aller erwidhnten Punkte sollte zur Zeit keine ge -

zielte Absenkung auf 0 / M <1,98 erfolgen.

Die Auswirkung einer solchen Absenkung auf das Brennstabverhalten kdnnte
evtl. Gegenstand einer spiteren statistischen Untersuchung an grossen

Brennstabbiindeln sein.
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1.2 Sinterdichte, Spaltbreite

Es erscheint sinnvoll, mit vorgegebener Brennstoff-Schmierdichte eine
mdglichst niedrige Sinterdichte bei noch ausreichendem Spalt zwischen
Brennstoff und Hiille (fiir Montage und thermische Differenzdehnung beim
Anfahren) zu wdhlen. Das erscheint giinstig fiir die Wirmeleitung im
Brennstab (besonders beim ersten Anfahren) und bietet andererseits kei-
nen Nachteil beziiglich der mechanischen Wechselwirkung Brermstoff/Hiille,
weil der Spalt durch starke Spaltgassciuwellung des Brennstoffes ohnehin
schnell verschwindet. In dieser Beziehung ergibt sich eher ein Vorteil,
weil die allmihliche Nachsinterung des Brennstoffes mit erh8hter Porosi-
tit zu einer VerzOgerung der Einstellung festen Kontaktes zwischen Brenn-
stoff und Hiille fiihren kann. Die Nachsinterung darf jedoch nicht zu
schnell verlaufen (im Vergleich zum Schwellen), damit es nicht sogar zu
einer Uberhitzung durch eine anfingliche Verbreiterung des Spaltes kommt.
Nach bisher vorliegenden Versuchsergebnissen diirfte eine Kombination von
etwa 852D Brennstoffdichte und 100 um

diam, Spaltbreite empfehlenswert sein.

Die dfters becobachtete lokale Hiilldehnung durch Ansammlung von fliichtigen
Spaltprodukten, vor allem von Cs, am Anfang der Brutstoffsiule kann mbg-
licherweise durch eine Erhdhung des verfiigbaren Leervolumens vermindert
werden. Daher wird zunidchst der Ubergang auf e twa 852 TD S in -
terdichte fir die erste Brutstofft a-
blette empfohlen, Dabei ist dann zu beachten, dass auch der

Brutstoff einer bestrahlungsbedingten Nachsinterung unterliegt.

1,3 Hiilltemperatur, Hiilldicke

Im Hinblick auf die Belastung der Hiille durch den inneren Spaltgasdruck
sollte die relative Hiillpenetration durch Innenkorrosion enger begrenzt
bleiben, als sie sich bisher unter SNR-spezifischen Bestrahlungsbedingungen
gezeigt hat. Als entsprechende Massnahme kime zunichst eine Absenkung der
maximalen Hiilltemperatur in Betracht. Sie verspricht jedoch im betroffe-
nen Intervall der Hiillinnenwandtemperatur (ca. 650 - 6OOOC) keine hin-
reichend sichere allgemeine betrédchtliche Verminderung der maximalen
Korngrenzenangriffstiefe, Daher ist in diesem Zusammenhang e h e r

eine Vergrdsserung der HUl1lldicke als
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eine Herabsetzung der Hiilltemperatur zu empfehlen. ,Das schliesst je-
doch nicht aus, dass das erwdhnte Problem bereits aufgrund der Hiill-
festigkeitssteigerung durch eine Temperaturabsenkung geldst werden

kann,

2. Modelldarstellung des Brennstabverhaltens

Fiir die modellmidssige Beschreibung der verschiedenen Vorgidnge im Brenn-
stab unter Bestrahlung werden, entsprechend dem derzeitigen Kenntnis-—

stand, die folgenden Vorschlige gemacht:

2.1 Innenkorrosion

Temperaturabhingige maximale Hiillangriffstiefe mit linearem Anstieg zwi-
schen 0 bei 500°C und 125 pm bei 650°C Hiillinnentemperatur. Sofortiges
Auftreten des vollen Hiillangriffs beim Erreichen einer konstanten Hiill-
temperatur (d.h. keine Zeit- oder Abbrandabhidngigkeit). Keine Abhingig-—
keit von der Hiillmaterial- und Brennstoffzusammensetzung (bei O0/M =

1,98 - 2,00, s. 1.1),

2.2 Spaltgasfreigabe

Spaltgasausbeute 0,32 Gasatome/Spaltung. Mit dem Abbrand steigende Spalt-
gasfreigabe aus dem Brennstoff, die sich bei hohem Abbrand asymptotisch
der 100%-Grenze nidhert. Dabei wird die 50Z-Grenze in verschiedenen
Brennstofftemperaturzonen desto spiter erreicht, je niedriger die Tem—

peratur ist, spitestens aber bei 8% Abbrand (f.T'élOOOOC).

2.3 Brennstoffschwellung

Schwellrate fiir T $1000°C 0,8 Vol.-%/% Abbrand, fiir T >1000°C gemiss
empirischer Temperaturabhingigkeit (s. Beitrag IV, Abb.5) mit Maximum
bei etwa 12 Vol.-%/% Abbrand und 1800°C. Spaltgasschwellungs—-Sdttigung
bei Gesamtschwellung von 12 Vol.—%, dann nur noch Schwellrate von

0,5 Vol.-%/% Abbrand (durch feste Spaltprodukte).

Einbeziehung der Spaltgasblasen in die Brennstoffporositdt, auch be-

zliglich der Porenwanderung.
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2.4 Bestrahlungsbedingte Nachsinterung

Abbrandabhingige Porositdtsverminderung in der &usseren Brennstoff-
zone (frei von sonstiger, thermisch bedingter Struktur#dnderung) nach
- A/ .

+ - = o
Rest (P0 PRest) e ANS mit P 7% und

der Beziehung P = P Rest
ANS = 27 Abbrand fiir mechanisch gemischten UO

2—Pu02—Brennstoff.

Fiix U0,~Brutstoff kdmen ggf. P

) = 47 und ANS = 0,2% in Frage.

Rest

2.5 Brennstoffkriechen

Stationdres bestrahlungsbedingtes Kriechen (aeben dem thermisch be-

dingten Kriechen) mit einer Geschwindigkeit von € = ].IO_B-O'RSP,

Bestr.

h_], ¢ Spannung in kp/mm2 und RSp Spaltungsrate in

- »
wenn [eBestr.J

107 Spaltungen/(U+Pu)-Atom-sec.

Kein Heisspresseffekt (Kriechen in die Brennstoffporen).

2.6 Thermisches Rasten

Entwickeln und Testen des Modells der Rissausheilung bei Teillast—Be-
trieb (bzw. bei LeistungserhShung zwischen Zyklusende und folgendem
Zyklusanfang), evtl, auf der Grundlage des KFK-Berichtes 1913, Haupt-
punkte: Zuriickbleiben eines bestimmten Rissvolumenanteiles je Lei-
stungszyklus im Brennstoff, voriibergehend verschlechterter Wirmeliber-

gang Brennstoff/Hiille nach jedem Wiederanfahren auf Vollast.

2.7 Spaltprodukt—-Anhdufung

Vorschlidge zur modellmissigen Beschreibung kOnnen noch nicht gemacht

werden, sind aber dringend erforderlich.

2.8 Wirmeleitfdhigkeit

Vernachldssigung des Einflusses der Spaltprodukte im Brennstoff, aber
Berlicksichtigung des O/M-Verh#ltnisses, im besonderen des radialen

0/M-Profils im Brennstoff unter Bestrahlung.

2.9 Porositdtsprofil

Verwendung eines ''Normalprofils" {iber dem normierten Radius des Brenn-

stoffringes (s.Beitrag III, Abb. 2) bei hohem Abbrand (A % 5%), un-
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abhdngig von Sinterdichte, Stableistung und Abbrand, bzw. einer daraus
folgenden Porositdtskorrekturfunktion zur Temperaturberechnung. Im be-
sonderen Beriicksichtigung einer minimalen Restporositdt von 57 und einer
starken Wiederzunahme der Porositdt in der Umgebung des Zentralkanals.
Der Zentralkanaldurchmesser kdnnte ggf. aufgrund einer empirischen Ab-
hdngigkeit von der (bezliglich der Porosit#dt normierten) Stableistung

ermittelt werden (s.KFK-Bericht 1736).

Beriicksichtigung der bestrahlungsbedingten Nachsinterung bei Bestrah-

lungsbeginn.

2.10 Pu/U-Entmischung

Beriicksichtigung einer anfdnglichen zentralen Pu—Anreicherung im Brenn-
stoff mit maximal 50%iger (relativer) ErhBhung der urspriinglichen Pu-
Konzentration (am Rand des Zentralkanals). Diese Empfehlung beruht auf
Messungen an Brennstoff mit hochangereichertem Uranoxid; filir Brennstoff
mit Natururanoxid ist evtl. eine noch stdrkere Entmischung zu erwarten.
Die Form des radialen Pu~Konzentrationsprofils h#ngt vom 8rtlichen Brenn-—

stofftemperaturprofil ab.

3. Empfehlungen fiir dringende neue Untersuchungen

Zu den folgenden Punkten sollten neue Untersuchungen aufgenommen werden:

3.1 Pu-Verteilung (bei der Brennstoffherstellung)

Einsatz von kopridzipitiertem (U,Pu)O2 als Brennstoff fiir Versuche zum
thermischen Rasten (s. 3.2). Recherche {iber die Verwendung von koprizipi-
tiertem bzw. mechanisch gemischtem Oxidbrennstoff und Vergleich der

Erfahrungen.

3.2 Thermisches Rasten

Experimentelle Parameter-Untersuchung tiber die Abhingigkeit von Hiill-
temperatur, Hiillfestigkeit, Anfahrgeschwindigkeit, Zyklusdauer und Ab-

brand.

3.3 Spaltprodukt-Anhdufung

Experimentelle Untersuchungen und Entwicklung von Modellvorstellungen

iiber den Spaltprodukttransport im Brennstab (evtl. auch von ge-
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schmolzenen Spaltprodukten im Zentralkanal) und i{iber die Spaltpro-
duktreaktionsschwellung (einschl. Ermittlung optimaler Brutstoff-

dichte).

3.4 Pu/U-Entmischung

Modellm#ssige Beschreibung der Entmischung in U02—Pu02-Brennst§ben

mit Natururanoxid und Vergleich mit hochangereichertem Uranoxid.

3.5 Sauerstoff- und Spaltproduktverteilung

Vermessung der Sauerstoff- und Spaltprodukt-Konzentrationsverteilung
in bestrahlten Brennstdben und Untersuchung ihres Einflusses auf

das Brennstofftemperaturprofil,
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VII. EINFLUSS DER BESTRAHLUNG AUF DIE FESTIGKEITSEIGENSCHAFTEN
VON HULLWERKSTOFFEN

von

K.D. Closs, L. Schdfer, M. Schirra, Ch. Wassilew

Inhalt:
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3. Langzeitverhalten
3.1 Werkstoff Nr. 1.4988
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4, Vergleich der drei Stidhle
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1. Einleitung

Die Hiillrohre von Schnellbriiterbrennstiben gehSren sowohl von der Strahlen-—
belastung als auch von der Temperatur her zu den am hdchsten beanspruchten Bau-
teilen dieses Reaktortyps. In der Mitte der Brennstdbe treten Dosen schnel-

ler Neutronen (E > 0,1 MeV) von ca. 1,3 x 1023 n/cm? und an den beiden En-

den des Stabes von ca. 6 bis 7 x 1022 n/cm? auf. Die maximalen Hiillrohrtem~

peraturen liegen bei 700°C.

Bekanntlich werden von deutscher Seite im Rahmen der Hiillmaterialentwick-
lung fiir den SNR=300 stabilisierte austenitische Sti#hle favorisieft, und
zwar vor allem die Nb-stabilisierten Stdhle 1.4988 und 1.4981 sowie der
Ti-stabilisierte Stahl 1.4970, Man nennt diese St#dhle stabilisiert, weil
durch die Elemente Nb bzw. Ti bei geeigneter Vorbehandlung der Kohlenstoff
abgebunden wird. Damit wird zunichst einmal die Neigung zur Bildung von
Chromkarbid an den Korngrenzen und damit die Neigung zur interkristallinen
Korrosion herabgesetzt. Dariiberhinaus lassen stabilisierte Stihle neben der
hoheren Warmfestigkeit bei geeigneter Vorbehandlung auch ein giinstigeres
Bestrahlungsverhalten als nichtstabilisierte St#hle erwarten. Hier sind vor
allem in der Matrix fein verteilte Nb- bzw. Ti-Karbide zu nennen, die durch
eine geeignete Ldsungsgliihtemperatur, eine Kaltverformung und eine geeigne-

te Auslagerung sehr stabile Strukturen hervorrufen kdnnen.

Die einzelnen Experimenttypen, die im Rahmen der Hiillmaterialauswahl bei
den Untersuchungen des mechanischen Verhaltens unter Neutronenbestrahlung
berilicksichtigt wurden, sind neben den Bestrahlungsparametern in Tab. 1 zu~
sammengestellt. Neben den technologisch ausgerichteten Mol 2-Versuchen und
den Mol 3 F-Experimenten der Firma INTERATOM an Rohrproben unter Innendruck
wurden bei den reinen Materialbestrahlungen vor allem Versuche an Flachpro-
ben (Mol 3 B, 3 C sowie DFR 397) durchgefilihrt, um systematisch den EinfluB
verschiedener mechanisch-thermischer Vorbehandlungen auf das Bestrahlungs-
verhalten zu untersuchen. Weitere Informationen liegen vor aus der Rapso-
die-Materialbestrahlung, die ebenso wie die Rapsodie-Monitorbestrahlung

unter Federfiihrung von Interatom durchgefiihrt wurde.

Ferner wurden mechanische Untersuchungen an Hiillrohrabschnitten aus Blindel=-

bestrahlungen durchgefiihrt. Beriicksichtigt wurden bei der Zusammenstellung
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der Ergebnisse vor allem das Experiment Mol 7 A sowie die vom CEA durchge-
fiihrten Untersuchungen aus der Rapsodie-Monitorbestrahlung. Ergebnisse aus

DFR 350 liegen bisher nur zum mechanischen Kurzzeitverhalten vor,

Aus der Zusammenstellung ist zu entnehmen, daB fiir den Temperaturbereich
< 600°C die Experimente noch weit von der Zieldosis des SNR-300 von etwa
1,3 x 1023 n/cm? (E > 0,1 MeV) entfernt sind. Fiir den Bereich der Hochtem-
peraturbestrahlungsexperimente ist die Zieldosis am heifen Ende jedoch be-
reits durch das Experiment DFR 397 erreicht. Vom He-Gehalt her betrachtet
liegt man mit den Experimenten Mol 3 B und Mol 3 C sogar wesentlich iiber

der maximal im SNR 300 zu erwartenden He~Konzentration.

Vom mechanischen Verhalten her ist es sinnvoll, mehrere Temperaturberei-
che zu unterscheiden: Im Temperaturbereich 400 bis etwa 550°C tritt Be-
strahlungsverfestigung auf. In diesem Bereich werden die mechanischen
Eigenschaften vorwiegend durch die Gitterdefekte sowie die Porenbildung
bestimmt, Hier findet man auch das bestrahlungsinduzierte Kriechen. Ober-
halb etwa 600 bis 650°C werden die mechanischen Eigenschaften vorwiegend
durch die Hochtemperaturversprddung gepridgt. Im Temperaturbereich zwischen
etwa 550°C und 650°C beobachtet man teilweise beide Arten von Strahlen-

schiden.

2. Kurzzeitverhalten

Neben den Ergebnissen an den Werkstoffen Nr., 1.4961, 1.4988, 1,4981 und
1.4970 sind in den einzelnen Diagrammen auch Literaturwerte von den St#h-
len AISI 304 /1 bis 3/ und AISI 316 /4 bis 7/ enthalten. Die Ergebnisse

gelten fiir Verformungsgeschwindigkeiten um 17/min.

In den Abbildungen | bis 3 ist die Streckgrenze als Funktion der Neutro-
nendosis (E > 0,1 MeV) fiir den Temperaturbereich 370 bis 560°¢ zusammen-—
gestellt, Die oberen Kurven in den einzelnen Diagrammen geben bis zu
einer Dosis von etwa 2 x 1022 n/cm? den Verlauf der Streckgrenze fiir kalt-
verformtes und die unteren Kurven fiir l8sungsgegliihtes Material wieder.
Oberhalb etwa 3-4 x 1022 n/cm? ist eine Sdttigung der Streckgrenze zu be-

obachten. Das bei hohen Neutronendosen eingetragene Streuband kommt da-
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durch zustande, daR bei einigen Experimenten die Bestrahlungstemperatur nur
ungenau bekannt ist. Betrachtet man nidmlich Proben verschiedener Vorbehand-
lung (z.B. 1.4988 lg und 1.4970 kv), die gemeinsam in einer Bestrahlungsein-
richtung bestrahlt wurden und somit identischen Bestrahlungsbedingingen aus-
gesetzt waren, so erkennt man keinen Unterschied in der Streckgrenze zwischen
kaltverformtem und 1l8sungsgegliihtem Material. Auch stabilisierte und nicht-
stabilisierte austenitische Stihle zeigen nach hohen Neutronendosen weitge-—

hend identische Streckgrenzen.

Ein im Prinzip #hnliches Bild erhdlt man fiir die Zugfestigkeit, jedoch wird
sie in einem sehr viel geringeren MaBe durch die Neutronenbestrahlung er-
hdht. Auch hier tritt bei hohen Neutronendosen eine Sdttigung auf, ferner
existieren auch hier im Bereich der Sittigung keine Unterschiede zwischen
kaltverformten oder 18sungsgegliihten Werkstoffen bzw, zwischen stabilisier-

ten und nichtstabilisierten Stihlen,

Wie man aus den Abbildungen 4 und 5 entnehmen kann, treten bei Bestrahlungs-
und Priiftemperaturen oberhalb von etwa 550°C zumindest bis zu Neutronendo-
sen von 1 x 1023 n/cm? deutliche Unterschiede in der Streckgrenze zwischen
15sungsgegliihtem und kaltverformtem Material auf. Sowohl Bei 600°C als auch
bei 650°C ist fiir l8sungsgeglithte Werkstoffe im Gegensatz zum kaltverform-
ten Material noch ein Ansteigen der Streckgrenze mit der Neutronendosis zu
beobachten. Ob bei 650°C bei kaltverformten Werkstoffen tatsdchlich schon
eine Abnahme aufgrund einer Erholung der Kaltverformung auftritt, ist we~
gen der wenigen Versuchsergebnisse noch nicht eindeutig zu kldren. - Aus
Abb. 4 ist ferner zu entnehmen, daf der Werkstoff Nr. 1.4981 im Zustand
kaltverformt + 800°C/23h (DFR 397) sowohl im unbestrahlten als auch be-
strahlten Zustand relativ niedrige Streckgrenzen zeigt. In Zusammenhang
mit dem Langzeitverhalten dieses Werkstoffes wird darauf noch n#her ein-

gegangen,

In Abb. 6 ist die Sdttigungsstreckgrenze als Funktion der Bestrahlungs- und
Priif temperatur dargestellt, Fiir Temperaturen oberhalb 550°C ist statt der
Sittigungsstreckgrenze die Streckgrenze eingetragen, die sich nach einer
Dosis von 1 x 1023 n/cm? durch Extrapolation ergibt. Wie bereits erwidhnt,
geben die dicken Balken den Streubereich wieder, der durch die Ungenauig-

keit in der Bestrahlungstemperatur vorgegeben ist, Die diinnen Balken hin-
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gegen sind so zu interpretieren, daB im oberen Bereich des Balkens die kalt-
verformten und im unteren Bereich die 16sungsgegliihten Materialien liegen.
Man erkennt deutlich, daB bei kaltverformten Werkstoffen keine Bestrahlungs-—
verfestigung oberhalb etwa 550°C mehr festgestellt wurde, wihrend 16sungs—
gegliihte Werkstoffe eine Verfestigung noch bei 650°C erfahren. Das Streu-
band fiir unbestrahlte kaltverformte Werkstoffe gilt fiir Kaltverformungsgra-
de von etwa 10-20%. Die Kurve fiir bestrahlte kaltverformte Materialien ober-
halb 600°C sollte vorwiegend qualitativ gesehen werden, da - wie bereits er-
wihnt - fiir diesen Temperaturbereich nur relativ wenige MeBergebnisse vor-

liegen.

Flir den Temperaturbereich unterhalb etwa 550°C war eine Streckgrenzener—
hohung aufgrund der Matrixverfestigung beobachtet worden. Eine Streckgren-
zenerhdhung ist im allgemeinen verbunden mit einer Erniedrigung des Verfe-
stigungsexponenten n in der Gleichung o = k - ¢". Ferner ist aus der Lite-
ratur bekannt, daf bei vielen Werkstoffen ein Zusammenhang zwischen Verfe-
stigungsexponent und GleichmaBdehnung existiert., Es ist daher anzunehmen,

daB auch ein Zusammenhang zwischen Streckgrenze und GleichmaBdehnung besteht.

Dieser Zusammenhang ist in Abb. 7 dargestellt. In dieses Diagramm wurden
nicht nur Werte fiir bestrahlte Werkstoffe mit den unterschiedlichen Neu-
tronendosen eingetragen, sondern auch Werte von unbestrahlten Materialien
liegen in dem eingezeichneten Streubereich. Nicht in dieses Diagramm ein-
getragen wurden GleichmaBdehnungen vom AISI 304 /3/, die bei einer um den
Faktor 10 niedrigeren Verformungsgeschwindigkeit als bei den iibrigen Ver-
suchen gemessen wurden. Diese Werte liegen unterhalb des eingezeichneten

Streubandes.

Aus diesem Diagramm ist zu entnehmen, daB bei einer Bestrahlungstemperatur
von 400°C aufgrund der Sittigungsstreckgrenze von 800 N/mm? selbst nach
sehr hohen Neutronendosen noch GleichmaBdehnungen um 17 zu erwarten sind.
Flir eine Bestrahlungs— und Priiftemperatur von 550°¢C liegt die Sdttigungs-—
streckgrenze bei etwa 500 N/mm?. Nach diesem Diagramm liegen bei dieser
Temperatur selbst nach sehr hohen Neutronendosen die GleichmaBdehnungen

nicht unter 47.
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Da ferner innerhalb des Streubandes keine Tendenz zwischen den einzelnen
Werkstoffen und Werkstoffzustinden erkennbar ist, ist folgende SchluRfol-
gerung zu ziehen: Bezliglich der mechanischen Eigenschaften im Temperatur-—
bereich von etwa 400 bis 550°C gibt es keine Unterschiede zwischen den ein-

zelnen Werkstoffen und Werkstoffzustidnden nach hohen Neutronendosen (ab ca.
4 x 1022 n/cm?),

Fiir die Duktilitdt im Bereich der Hochtemperaturversprddung liegen nur re-
lativ wenige Ergebnisse vor. Aus Abb., 8 ist zu entnehmen, daB fiir die Stdh~-
le AISI 304 und 316 sowie den Werkstoff Nr. 1.4988 ein Zusammenhang zwischen
Versprddung, also der relativen Abnahme der Bruchdehnung, und der Neutronen-
dosis bzw. dem He-Gehalt besteht. Die aus Mol 3-Experimenten stammenden Er=—
gebnisse am Werkstoff Nr. 1.4988 wurden dabei auf die im BR 2 erreichte He-
Konzentration umgerechnet. Die starke Versprddung der l¥sungsgegliihten Werk-
stoffe bei 650°C ist darauf zurilickzufiihren, daB bei diesen Materialien ne-
ben der Hochtemperaturversprddung noch die Tieftemperaturversprddung wirkt.,
Auch die Proben aus DFR 397 zeigten bei 600°C aufgrund der Uberlagerung der
beiden Mechanismen eine starke Versprddung. Allerdings liegen die Gleich-
maRdehnungen nach einer Neutronendosis von 7,5 x 1022 bei allen Werkstof-

fen noch tGber 17.

3. Langzeitverhalten

3.1 Werkstoff Nr. 1.4988

In Abb. 9 ist die Zeitstandfestigkeit von Rohren des Stahls 1.4988 im 18-
sungsgegliihten Zustand aus verschiedenen Bestrahlungsprojekten wiedergege-
ben. Nach den bisher vorliegenden Ergebnissen sind aus diesem Diagramm

folgende Schliisse zu ziehen:

1) EinfluB des Neutronenspektrums auf die Zeitstandfestigkeit im Tem-

peraturbereich 600 bis 720°C konnte nicht festgestellt werden.

2) Die Zeitstandfestigkeit von Rohrabschnitten aus Stab-Bestrahlungen
(Mol 7 A) liegt ebenfalls im Streuband, wenn man die nominelle
Spannung umrechnet auf die tatsdchliche Spannung infolge Wandstdr-

kenschwidechung durch Innenkorrosion.
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3) Unterschiede zwischen in-pile tests (Mol 2) und post~irradiation-

tests (Mol 3 F) scheinen nicht zu existieren.

Ein Vergleich zwischen der Zeitstandfestigkeit von Rohrproben und Flachpro-
ben wird in Abb. 10 vorgenommen. Unterschiede zwischen ldsungsgegliihten
Rohrproben und 18sungsgegliihten Flachproben (Mol 3 B/5, DFR 397) scheinen
nicht zu existieren. In das Streuband der Rohrproben fallen auch die Ergeb-
nisse aus 3 B/1, woraus zu schlieBen ist, daB eine Gliihung SSOOC/Ih nach

der Kaltverformung bereits weitgehend zur Erholung fiihrt. Die Werte fiir die
beiden Zustidnde aus Mol 3 C liegen unterhalb des Streubandes. Dieses Verhal-
ten konnte bereits an unbestrahlten Proben beobachtet werden, auBferdem lag

bei diesem Experiment die Bestrahlungstemperatur relativ hoch (>750°C).

Die Zeitstandfestigkeit von kaltverformten Proben des Werkstoffs Nr. 1.4988
wird in Abb. 1! mit der von l&sungsgegliihten Rohrproben verglichen. Die Er-
gebnisse der Experimente 3 B/5 (Priiftemperatur 650°C) und DFR 397 (Priiftem-
peratur 600°C) liegen oberhalb des Streubandes. Eine Aussage, ob beim Werk-
stoff Nr. 1.4988 durch eine Kaltverformung eine Erhdhung der Zeitstandfe-
stigkeit erreicht werden kann, ist erst mdglich, wenn Ergebnisse bei Priif-
temperaturen von 700°C vorliegen. Ferner ist aus diesem Diagramm zu entneh-
men, daR eine Auslagerung 800°C/23h nach einer Kaltverformung von 107 of~

fensichtlich noch nicht zur Erholung fiihrt.

Ein Zhnliches Verhalten der verschiedenen Werkstoffzustinde wie fiir die
Zeitstandfestigkeit wurde auch fiir die Kriechgeschwindigkeit beobachtet.,
Die entsprechenden Ergebnisse sind in den Abbildungen 12 bis 14 zusammen-
gestellt. Dabei wurde fiir alle Zustinde eine Aktivierungsenergie von 84,5
kcal/mol angenommen. Dieser Wert gilt strenggenommen nur fiir die Charge
25116, Abweichungen von diesem Wert fiir andere Chargen und Vorbehandlungs—

zustinde sind daher mdglich.

Aus diesen Diagrammen sind folgende Fakten zu entnehmen: ,

1) Rohrproben aus einer Charge, die in verschiedenen Reaktoren ein-
gesetzt waren, liegen alle im Streuband. Die Probe aus der Rapso-
die-Materialbestrahlung (Abb. 12) mit einer Spannung von 100 N/mm?
fillt aus dem Streuband, weil die Kriechgeschwindigkeit als Quotient
aus Bruchdehnung und Standzeit berechnet wurde und die Bruchdehunung

5,5% betrug.
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2) Unterschiede im Kriechverhalten zwischen 18sungsgegliihten Rohr-
und Flachproben wurden nicht beobachtet. Allerdings zeigen die
Flachproben aus 3 B/l bei niedrigen Spannungen (Abb, 13) ein giin-
stigeres Kriechverhalten als die Rohrproben, was jedoch zustands-

spezifisch zu sein scheint.

3) Fiir dieProben aus DFR 397 wird ein leicht positiver EinfluR der
Kaltverformung auf das Kriechverhalten bei 600°C festgestellt
(Abb, 14).

In Tab. 2 sind die Zeitstand-Bruchdehnungen des Stahls 1.4988 aus den ver-
schiedenen Bestrahlungsprojekten zusammengestellt. Man erkennt, daB bis
auf eine Ausnahme bei Mol 7 A die Bruchdehnungen des l8¥sungsgegliihten Zu-
standes generell iiber 17 liegen. Auch fiir die bisher vorliegenden Ergeb-
nisse am kaltverformten 1.4988 werden relativ hohe Bruchdehnungen beobach-
tet, allerdings ist noch unklar, ob diese Werte bei 700°C nicht doch noch

stark abfallen.

3.2 Werkstoff Nr. 1,498l

Die drei untersuchten Chargen von Rohren des Werkstoffs Nr. 1.4981 im 1&-
sungsgegliihten Zustand liegen nach Abb. 15 in der Zeitstandfestigkeit in
einem sehr engen Streuband. In diesem Streuband liegen auch die bisher vor-
liegenden Ergebnisse an Flachproben aus 3 B/5. Auch hier hat eine Auslage-
rung 850°C/1h nach der Kaltverformung offensichtlich bereits zu einer Er-

holung gefiihrt.,

Die entsprechenden Werte fiir kaltverformten 1.498! sind in Abb. 16 darge-
stellt, Weder bei den Flachproben noch bei den Rohrproben li#B8t sich ein
positiver EinfluB der Kaltverformung auf die Standzeit erkennen. Deutlich
unterhalb des Streubandes liegen die Werte aus DFR 397, was bereits im
Kurzzeitverhalten bei 600°C beobachtet wurde. Es wird angenommen, daf bei
der Vorbehandlung der Proben entweder die Gliihtemperatur zu hoch war oder
der Verformungsgrad zu niedrig gelegen hat. Diese Werte wollten daher

nicht als charakteristisch fiir den kaltverformten 1.4981 angesehen werden.
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In Abb. 17 ist die Kriechgeschwindigkeit als Funktion der Spannung fiir
mehrere Chargen des 18sungsgegliihten 1.4981 wiedergegeben. Einige Ergeb-
nisse aus Mol 2 Charge HV 139 liegen auBerhalb des Streubandes. Diese
Priiflinge zeigten Bruchdehnungen iiber 2,97, was zu relativ hohen mittle-

ren Kriechgeschwindigkeiten fiihrte.

Ein positiver EinfluB der Kaltverformung auf die Kriechgeschwindigkeit ist
aus Abb. 18 fir den Werkstoff Nr. 1.4981 nicht zu erkennen. Allerdings lie-

gen noch keine Werte aus 3 B/5 vor.

Bei der fiir den Werkstoff Nr. 1.4981 angegebenen Aktivierungsenergie von
82 kcal/mol handelt es sich wieder um einen Mittelwert fiir mehrere Char-
gen. Das schlieBt nicht aus, daR fiir einzelne Chargen bzw. Werkstoffzu-

stinde teilweise bedeutend hOhere oder niedrigere Werte gemessen wurden.

Bei den in Tab. 3 zusammengestellten Zeitstand-Bruchdehnungen des Stahles
1.4981 wurden fiir 15sungsgegliihtes Material generell Werte iiber 0,97 ge-
messen., Die kaltverformten Rohre aus Mol 2 und Mol 3 F zeigten eine mit

der Standzeit ansteigende Bruchdehnung auf Werte iiber 1,5%. Sehr niedri-

ge Bruchdehnungen um 0,37 wurden beim Experiment DFR 397 gemessen,

Die Tatsache, daB sowohl bei out—-of-pile Versuchen als auch unter Bestrah-
lung kein positiver EinfluR von kaltverformten Rohrproben des Stahls 1.4981]
auf die Zeitstandfestigkeit als auch auf die Kriechgeschwindigkeit gegen~
iiber l8sungsgegliihten Rohren zu beobachten ist, steht in Widerspruch zu
out-of-pile Untersuchungen an Rundproben aus diesem Stahl /9/. Dabei wurde
ein deutlicher positiver EinfluB auf die Zeitstandfestigkeit und vor allem
auf die Kriechgeschwindigkeit bei Kaltverformungsgraden um 12 bis 157 ge-

messen.

3.3 Werkstoff Nr, 1,4970

o 0 s s et e o e D e R e 2 T 5T

Die Zeitstandfestigkeit von Rohren aus dem Werkstoff Nr. 1.4970 ist in Abb,
19 dargestellt. Betrachtet man die Ergebnisse fiir den Zustand kaltverformt
und ausgelagert aus den Experimenten Mol 2, Mol 3 F und Rapsodie, so liegen
alle MeRpunkte bis auf die Untersuchungen bei 650°C aus der Rapsodiebestrah-
lung in dem eingezeichneten Streuband. Das abweichende Verhalten dieser Pro-

ben ist wahrscheinlich darauf zuriickzufiihren, daB bei dieser Priiftemperatur
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in Zusammenwirken mit der niedrigen Bestrahlungstemperatur von maximal 580°C
die Hochtemperaturversprddung noch nicht voll wirkt. Darauf deuten auch die
relativ hohen Bruchdehnungen von 0,7 bis 1,3% hin. Bei diesen Proben besteht

kaum ein Unterschied in der Standzeit zu den unbestrahlten Priiflingen.

Sehr starke Unterschiede bestehen zwischen den Mol 2- und Mol 3 F-Ergebnis-
sen an nur kaltverformten Rohren. Obwohl die Rohre aus der gleichen Charge
stammen, wurden sie zu verschiedenen Zeiten geliefert. Deutliche Unterschie-
de existieren dabei in der Korngréfe: Wéhrend die in Mol 2 eingesetzten
Proben am Rande ektrem feinkdrnig und in der Mitte sehr grobkdrnig waren,
zeigten die Mol 3 F-Priiflinge ein relativ homogenes feines Korn. Wahrschein-
lich ist der Unterschied in der Zeitstandfestigkeit auf die unterschiedliche
KorngriBe zurilickzufiihren. Feinkdrniges Material zeigt eine geringere Neigung
zur Hochtemperaturversprddung als grobkdrniges Material. Der EinfluBf auf die
Kriechgeschwindigkeit ist dabei nur #uBerst gering. Da die Kriechkurven die-
ses Stahls im Sekundirbereich relativ flach verlaufen, hat eine hdhere Bruch-

dehnung einen sehr starken EinfluR auf die Standzeit.

Wie man aus Abb. 20 entnehmen kann, liegen die Ergebnisse an Flachproben
aus den Mol 3-Bestrahlungen bis auf drei Ausnahmen generell iiber den Wer-
ten der Rohrproben. Der starke Abfall dieses drei Mol 3 B/2-Proben bei ei-
ner Priiftemperatur von 700°C ist nach den bisher vorliegenden Untersuchun~
gen auf Sekundidreffekte (starke Korrosion) und nicht auf die Bestrahlung

zuriickzufihren.

Betrachtet man die einzelnen Mol 3-Ergebnisse untereinander, so stellt man
fest, daB alle Zustdnde kaltverformt + ausgelagert bei 700°C und langen Ver-
suchszeiten eine deutliche Abnahme der Zeitstandfestigkeit zeigen und sich
dem oberen Bereich des Streubandes der Rohre nihern. Eine Ausnahme bildet
hierbei der Zustand 18sungsgegliiht + ausgelagert + kaltverformt, der selbst

bei 700°C noch eine sehr hohe Festigkeit zeigt.

Die hdhere Festigkeit der Flachproben aus den Experimenten Mol 3, die be-
reits bei out-of-pile Untersuchungen zu beobachten ist, wird auf die hohe
Losungsgliihtemperatur von 1150°¢C gegeniiber 1080 bis 1120°C bei den Rohr-
proben zuriickgefiihrt. Dadurch kommt es zu einer homogenen Borverteilung
und damit zu vielen fein dispersen Ausscheidungen nach der Kaltverformung

und Auslagerung.
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Die beiden im Experiment DFR 397 untersuchten Zustinde fallen deutlich aus
dem Gesamtbild heraus. Trotzdem zeigt auch hier der Zustand ausgelagert +
kaltverformt ein glinstigeres Zeitstandverhalten als der Zustand kaltver-
formt + ausgelagert. Die DFR 397-Ergebnisse sollten allerdings bei der
Auslegung nicht beriicksichtigt werden, da wahrscheinlich bei der Proben-
vorbereitung der Kaltverformungsgrad und/oder die Auslagerungstemperatur
nicht richtig eingehalten wurden. Ferner zeigen diese Proben ein relativ
grobes Korn (= 150 um), was auf das Ldsungsgliihen 115000/3,5 h zurilickzu~

filhren ist.

In den Abbildungen 21 und 22 ist die Kriechgeschwindigkeit als Funktion
der Spannung fiir Rohre und Flachproben aus dem Werkstoff Nr. 1,4970 darge-
stellt, Man erhdlt ein im Prinzip &hnliches Bild wie fiir die Zeitstandfe-
stigkeit. Die Aktivierungsenergie von 125 kcal/mol ist wieder als

Mittelwert aus mehreren Chargen zu verstehen.

Zur Abb., 21 ist zu bemerken, daB die Kriechgeschwindigkeit der bei 650°C
untersuchten Rapsodie-Proben im Streuband der anderen MeBwerte liegt. Das
deutet erneut darauf hin, daR die hohe Zeitstandfestigkeit dieser Proben
nicht auf eine Bestrahlungsverfestigung, sondern auf eine geringere Ver-
sprodung zuriickzufiihren ist. — Ferner deutet sich eine Erhshung der Kriech-
geschwindigkeit der bestrahlten und bei 700°¢C getesteten Proben gegeniiber

den Versuchen an unbestrahlten Priiflingen von Braun und Schidfer an.

Aus Abb. 22 ist zu entnehmen, daB die Vorbehandlung ausgelagert + kaltver-
formt zu keiner negativen Beeinflussung der Kriechgeschwindigkeit bei 700°C

gegeniiber dem Zustand kaltverformt + ausgelagert fiihrt.

In Tab. 4 sind die Bruchdehnungen dieses Werkstoffs im Zeitstandversuch zu-
sammengestellt., Wesentliche Unterschiede in der Bruchdehnung von Rohren im

Zustand kaltverformt bzw. kaltverformt + ausgelagert wurdem nicht beobach-

-et, Bei den Flachproben sind vor allem die hohen Bruchdehnungen der ausge-
lagert + kaltverformten Proben aus den Experimenten Mol 3 B/2 und DFR 397

hervorzuheben.

Der Zusammenhang zwischen Versprddung bei 700°C und dem He-Gehalt geht aus

Abb. 23 hervor. Deutlich ist hier auch der EinfluB der Verformungsgeschwin-
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digkeit auf die Verspr6dung zu erkennen. Der Zustand ausgelagert + kalt-—
verformt aus dem Experiment Mol 3 B/2 zeigt allerdings bei 700°C eine von
der Kriechgeschwindigkeit weitgehend unabhdngige VersprSdung. Bei niedri-
gen Kriechgeschwindigkeiten bis herab zu 5 x 10 & /h 1liegt der Zustand

bedeutend gilinstiger als die kaltverformten + ausgelagerten Proben,

Aus diesem Diagramm ist ferner zu entnehmen, daR bei den Mol 3-Bestrahlun-
gen He—Gehalte iiber 100 ppm erreicht wurden. Da im SNR 300 fiir diesen
Werkstoff He~Gehalte von maximal 50 ppm erwartet werden,sollte die Verspré-—

dung unter SNR-Bedingungen geringer sein als bei den Mol 3-Experimenten.

4, Vergleich der drei Stdhle

In Abb. 24 wird die Zeitstandfestigkeit von Rohren aus den Werkstoffen Nr.
1.4970 (kaltverformt + ausgelagert), 1.4981 (l&sungsgegliiht) und 1.4988
(18sungsgegliiht) verglichen. Die Zeitstandfestigkeit von kaltverformten
Rohren aus dem Stahl 1.4981 ist dabei identisch mit der des ldsungsgegliih-
ten Materials. Man erkennt deutlich das glinstigere Verhalten des 1.4970,
wdhrend zwischen den Stdhlen 1,4988 und 1.4981 keine wesentlichen Unter-
schiede auftreten. Als Vergleich dazu sind britische Untersuchungen an
kaltverformten Rohren aus den Stihlen FV 548 und AISI 316 /8/ eingetragen.
Die Untersuchungen wurden bei 650°C durchgefiihrt. Im oberen Bereich des
Streubandes liegt der FV 548, im unteren Bereich der AISI 316. Aufgrund
der hoheren Kaltverformung von 207 liegen die Werte bei kurzen Versuchs-
zeiten glinstiger als bei den deutschen Stidhlen. Zu langen Versuchszeiten
hin und vor allem bei hdheren Temperaturen ist jedoch, wahrscheinlich
aufgrund von Erholungsvorgingen, ein starker Abfall der Festigkeit zu ver-

zeichnen,

Als gestrichelte Linie wurden die Zeitsténdfestigkeitswerte fiir den Zu-
stand ausgelagert + kaltverformt aus dem Experiment Mol 3 B/2 eingetragen.
Es sollte mdglich sein, diese Werte zu erreichen, wenn es gelingt, Rohre
mit den gleichen Eigenschaften wie bei den entsprechenden Flachproben her-

zustellen.

Auch im Kriechverhaltem pei 700°C zeigen die bisher untersuchten Rohre aus

dem Werkstoff Nr. 1.4970 nach Abb. 25 ein gilinstigeres Verhalten als die
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Rohre aus dem Stahl 1.4981. Zwischen den Werten fiir den Werkstoff Nr. 1.4988
und dem Werkstoff Nr., 1.498]1 treten dabei keine wesentlichen Unterschiede

auf,

Eine Werkstoffauswahl nach Zeitstandfestigkeit und Kriechfestigkeit allein
ist jedoch nicht ausreichend, da auch die Duktilit#t beriicksichtigt werden
sollte, Hier schafft die KenngréBe 06/2 Abhilfe, die allerdings keine phy-
sikalische Bedeutung hat und auch fiir Auslegungsrechnungen direkt nicht zu
verwenden ist. Diese KenngrdBe geht davon aus, daB man einen Werkstoff von
der Beanspruchung her bis zur halben Bruchdehnung ausnutzen kann. Sie stellt
diejenige Spannung dar, bei der nach einer bestimmten Zeit eine Kriechverfor-

mung erreicht ist, die der halben Bruchdehnung entspricht.

Fiir die Zeit t = 1000h ist diese Kenngr&fie bei Temperaturen von 650 und
700°C fiir Rohre aus den untersuchten Stihlen in Abb. 26 dargestellt. Auch
hier kommt das gilinstige Verhalten des Wekstoffs Nr.1.4970 gegeniiber den an-—
deren Stdhlen deutlich zum Ausdruck. So liegt z.B. diese KenngrSBe bei
700°C fiir den Werkstoff Nr. 1.4970 um 50% hoher als fiir den Werkstoff Nr.
1.4981.

Um fiir den Werkstoff Nr., 1.4981 die gleiche Kenngrdfe zu erhalten wie fiir

den Stahl 1.4970 bei 700°C, miite man die Temperatur etwa um 40°C absenken.

Die beiden rechten Balken dieser Abbildung geben das Potential des 1.4970
wieder und gelten fiir die Proben aus dem Experiment 3 B/2 im Zustand ausge-
lagert + kaltverformt., Aufgrund der hohen Kriechfestigkeit und guten Dukti-
litdt dieser Proben wird ein derart giinstiges Verhalten erreicht. Eine Op-
timierung des Stahls 1.4970 muB zeigen, ob diese hohen Werte auch bei Roh-

ren zu verwirklichen sind.

Zusammenfassend 148t sich folgendes sagen:

1) Im Temperaturbereich von 400 bis 550°C gibt es keine Unterschiede
im mechanischen Verhalten zwischen den einzelnen Werkstoffen und

Werkstoffzustidnden.

2) Aufgrund mangelnder Ergebnisse kann das mechanische Kurzzeitver-
halten bei Temperaturen oberhalb 600°C nicht als Auswahlkriterium

fiir die einzelnen Werkstoffe herangezogen werden., Die wenigen bis-
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her vorliegenden Untersuchungen deuten jedoch darauf hin, daB
kaltverformte Werkstoffe niedrigere Bruchdehnungen aufweisen

als lOsungsgegliihte.

Beim mechanischen Langzeitverhalten schneidet der Werkstoff Nr.
1.4970 im bisher untersuchten Rohrzustand gilinstiger ab als die
beiden anderen Werkstoffe. Dies gilt auch fiir die KenngréRe
Tg/2° die die Kriechfestigkeit und Duktilitdt miteinander kombi-
niert. Ferner sollte eine Optimierung des 1.4970 zu einem noch

giinstigeren Verhalten fiihren.
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600°¢C 650°C 700°C
Mol 2 > 1,4 - > 1,0
1g + < 72 kv + 800°C/1n
Mol 3 F - - > 1,7
25116 baw,
o Mol 7 A 0,5-1,7 - -
1lg + < 7% kv + 750 C/3h
Rapsodie - 0,7-1,3 5,5
1g Mol 3 B/S
1g+750°C/ 3h+800°C/ 230 DFR 397 2,7-3,0 - -
+
03588 1g + 107 kv Mol 3 C - 0,25-0,5 -
1g+10Zkv+850°¢/ 1k Mol 3 C - > 0,35 -
1g+750°C/3h+10Zkv+850°C/ th Mol 3 B/ - 0,2-0,4 -
R 1g + < 10Zkv+800°C/23h DFR 397 0,7-1,1 - -
03588
1g + 10% kv Mol 3 B/5 - 1,7 -
* Flachproben, Bruchdehnung einachsig
Zeitstand-Bruchdehnungen des Stahls 1.4988

Tab. 2




I

i

Neutronendosis
(E>O0,] MeV)

* INTERATOM-Versuch

Tab. 1

Bestrahlungsexperiment Probenform Eingesetzte Werkstoffe i Bestrahlungstemperatur
3 1Th/cm2 _7 1jbc;z
| S
! Mol 2 Rohrproben 1.4988, 1,4981, 1.4970 < 1,2 x 1022 615, 720
Mol 3 B, C Flachproben 1.4988, 1.4981, 1.4970 < 1,0 x 1022 620 bis 650
Mol 3 F' Rohrproben 1.4988, 1.4981, 1.4970 < 2,0 x 1021 620 bis 650
DFR 397 Flachproben 1.4988, 1.4981, 1.4970 < 7,5 x 1022 490 bis 620 |
Rapsodie Material Rohrproben 1.4988, 1.4970 < 4,9 x 1022 415 bis 530
Mol 7 A Hiillrohrabschnitte [1.4988, 1.4961 .H < 6,8 x 102! 365 bis 580
DFR 350 Hiillrohrabschnitte |1.4988, 1.4961 < 3,8 x 1022 240 bis 650 |
Rapsodie Monitor Hiillrohrabschnitte 1.4988, 1.4970 < 4,3 x 1022 410 bis 580

Ubersicht {iber die Bestrahlungsexperimente zum mechanischen Verhalten des Hiillmaterials

- hEl -
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Charge Vorbehandlung Bestrahlungsprojekt
' 600% | 650°c ] 700%
HV 139 1g + < 72 kv Mol 2 1,6-0,9 - > 2,9
70015 1g + < 77 kv Mol 2 1,3 - 1,1-1,5
70703 1g + < 7% kv Mol 3 F - 0,9-3,9 | 2,1-1,2
19590" 1080°¢/30" Mol 3 B/5
19590" 1080°C/30" +10Zkv+850°C/ I h Mol 3 B/5
70015 lg + 137 kv Mol 2 1,0 - 0,07-1,5
70015 ig + 137 kv Mol 3 F - - 1,2-1,8
70015 1g + 187 kv Mol 3 F - - 1,2-1,9
19590" 1080°C/30" +10%kv Mol 3 B/S
19590" 1080°C/5' +10% kv Mol 3 B/5
19590" 1080°C/30" +20% kv Mol 3 B/S
19590" 1100%¢/45" +127kv+800°C/ 23h DFR 397 0,2-0,4 - -
+ Flachproben: Bruchdehnung einachsig
Tab, 3 Zeitstand-Bruchdehnungen des Stahls 1.4981
s [T
Charge Vorbehandlung Bestrahlungsprojekt o
600°C 650°% | 700°¢C
lg + 157 kv Mol 2 0,5-0,9 - 0,1-1,2
8 - 29052 lg + 152 kv Mol 3 F - - (0,2-0,6)
8- 29052 1g + 152 kv + 800°C/23h Mol 2 - - 0,1-0,4
8 - 29052 1g + 157 kv + 800°C/24h Mol 3 F - - 0,4-0,8
8 - 29052 lg + 152 kv + 800°C/2h Mol 3 F - - 0,2-0,5
8 - 29052 g + 157 kv + 800°C/2h Rapsodie - 0,7-1,3 1,0
8 - 29053% lg + 15% kv + 800°C/23h Mol 3B/2 1,6-1,8 |1,0-0,4 | 0,2-0,3
8 - 29053% 1g + 102 kv + 800°C/23h Mol 3B/3 - 0,5-0,2 | 0,2-0,1
8 - 29053" 1g + 10Z kv + 850°C/2n Mol 3B/3 - 3,9-1,0 | 0,1-0,2
8 - 29097" 1g + 107 kv + 800°C/23h DFR 397 1,4-1,0 - -
8 - 29053" 1g + 800°C/23h + 152 kv Mol 3B/2 5,3-3,0 | 5,6=1,1 | 1,4-0,7
8 - 29097* 1g + 800°C/23h + 10% kv DFR 397 3,5 - 0,7

Flachproben: Bruchdehnung einachsig

Tab, 4 Zeitstand-Bruchdehnungen des Stahls 1.4970
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VIII. SCHWELLEN UND KRIECHEN VON HULLWERKSTOFFEN UNTER BESTRAHLUNG

von

K. Ehrlich, K. Herschbach, W. Schneider

Inhalt:

1. Schwellverhalten

2, Kriechen unter Bestrahlung
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In diesem Kapitel sind die Ergebnisse mehrerer Experimentgruppen zum Thema
Schwellverhalten und In-pile Kriechen stabilisierter Stihle zusammengestellt,
Es handelt sich hier um Bestrahlungen, die z, T, mit Interatom und Belgo-

nucléaire durchgefiihrt und bei der GfK nachuntersucht wurden.

a) Brennelementbestrahlungen in den Reaktoren DFR
(Dounreay Fast Reactor) und Rapsodie
b) Simulationsexperimente am Variable Energy Cyclotron (VEC).

in Harwell
c) Werkstoffbestrahlungen im BR2-, DFR- und Rapsodiereaktor.

1. Das Schwellverhalten von Hiillwerkstoffen

Die Ergebnisse zur Porenbildung wurden mittels elektronenmikroskopischer

Untersuchungen (TEM), der Messung der Dichte und - bei Hiillrohrproben - der
Bestimmung der Durchmesseridnderung gewonnen. Die Kombination der letzteren
Methode mit den beiden erstgenannten fiihrt zu Aussagen iiber die Wechselwir-

kung von Brennstoff und Hiille.

Die angewendeten Verfahren zur Probenentnahme bzw. Probenprédparation wur-
den bereits eingehend dargestellt / 1 /, ebenso die angewendeten Auswert-—
verfahren. Falls nicht anders vermerkt, sind fiir die Bestimmung der Volu-
menzunahme mittels TEM Fehlergrenzen von * 257 anzunehmen, was im wesent-
lichen auf die Unsicherheiten in der Foliendickenbestimmung zuriickzufiihren
ist. Die Ergebnisse der Dichtemessung sind mit einem mittleren Absolutfeh-

ler von 0,17 der Ausgangsdichte behaftet.

Die Ergebnisse aus den Brennelementbestrahlungen fiir das Hiillmaterial 11,4988
sind im folgenden zusammengefaBt: In den Abbildungen | und 2 sind die Be-
strahlungsbedingungen fiir die zum Studium der Porenbildung herangezogenen
Hiillrohrsegmente der Bestrahlungsexperimente DFR 304 und DFR 350 dargestellt,
Die aus TEM Untersuchungen gewonnenen Ergebnisse sind in den Abb. 3 und 4
verglichen mit den Dichteinderungen und den aus den Hiillrohraufweitungen

bei Annahme isotropen Schwellens folgenden Volumenzunahmen.,

Folgende wesentliche Aussagen kdnnen getroffen werden: Bei geringfiigigem

Kaltverformungsgrad des Stahles 1.4988 (Versetzungskonzentration n2-4x1010
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Vers. Linien/cm? im DFR 304-Experiment und ~5x10°2 Linien/em2fiir DFR 350)
sowie praktisch ausscheidungsfreier Matrix erhdlt man in beiden Experimen-—
ten ein stark temperaturabhingiges Schwellen mit einem Maximum von 1,3 ozw.
1,6% bei einer Hiillmittentemperatur von etwa 450 + 25°C. Es ist jedoch dar-
auf hinzuweisen, daB die Neutronendosis gemdB den Abb. 1 und 2 iiber die
Brennstabldnge variiert und sich der Temperaturabhingigkeit iiberlagert., In
beiden Experimenten kann eine Ubereinstimmung der drei MeBmethoden unter-
halb 580-600°C festgestellt werden. Dies bedeutet, daf die Durchmesserin—
derung des Hiillrohres ausschlieBlich auf die Volumenzunahme durch bestrah-
lungsinduzierte Porenbildung zurilickzufiihren ist. Als Voraussetzung dafiir
gilt, daB ein sogenanntes isotropes Volumenschwellen auftritt, Demgegeniiber
kann Hiillrohraufweitung am heiBen Ende des Brennstabes nicht bzw. nur zu
einem geringen Teil durch Porenbildung erklirt werden. Als eine mdgliche
Ursache fiir die Hiillrohraufweitung in diesem Temperaturbereich kann die
Wechselwirkung des Spaltproduktes Caesium mit dem Brutstoff angesehen wer-
den /2,3/. Von uns durchgefiihrte Simulationsexperimente, bei denen durch
Zugabe von Caesium sowie Cu0 zu Uranoxidpellets die Verbindung Cs,U0, ge-
bildet wird und damit ein um den Faktor 3 erhBhtes Volumen gegeniiber den
festen Ausgangsprodukten entsteht, filhren zu deutlich meBbaren Durchmesser-
aufweitungen an den verwendeten Kapseln. Abb., 5 gibt die Versuchsanordnung
und die gemessenen Hiillrohraufweitungen nach 170stiindiger Glilhung der Kap-
sel bei 700°C wieder. Neben Caesium kdmnten auch die Spaltprodukte Barium
und Strontium aufgrund analoger Reaktionen einen nachteiligen EinfluB auf

das Hiillrohrverhalten haben.

Die Mikrostruktur des bestrahlten Hillwerkstoffes ist dadurch gekennzeich-
net, daf filir Temperaturen T 5_53000 intragranulare globulare Mp3Cg-Karbide
beobachtet werden, die z. T, mit Poren assoziiert sind, Bei Bestrahlungs-
temperaturen T i_480°C werden nadelfdrmige Ausscheidungen beobachtet, die
in der Matrix orientiert sind, jedoch nicht identifiziert werden konnten.
Bei den h¥chsten Bestrahlungstemperaturen dominieren grdBere Stapelfehler—

bereiche.

Versetzungsringe werden in groBerer Zahl (v101"/cm?) unterhalb 500°C be-

obachtet und fihren zusammen mit den Poren zu erheblicher Matrixhirtung.

Weiterfihrende Detailergebnisse zu diesen Versuchsgruppen sind den Verdf-

fentlichungen /4,5/ zu entnehmen,
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Ein Teil der in DFR 350 bestrahlten StZbe wurde in Trefoileinsitzen des als
DFR 435 bezeichneten Experimentes zu hdheren Abbrinden gebracht, deren Hiill-
materialien bisher nur zum Teil untersucht sind. Abb. 6 gibt den Verlauf der
dreifachen Durchmesserzunahme und die gemessenen Dichtednderungen wieder.,
Durch den Einsatz in zwel Bestrahlungsexperimenten wird die Temperaturver-
teilung iiber die Stabldnge variiert, so daB jedem Segment im Verlauf der Be-
strahlung zweli unterschiedliche Hiillmittentemperaturen zuzuordnen sind.
Details der Bestrahlungsbedingungen sind Ref. /6/ zu entnehmen. Allerdings
kann damit nicht das in Abb., 6 beobachtete Doppelmaximum bei 460 bzw, 540°C
erklidrt werden. Es ist auch hervorzuheben, daB offenbar iiber die gesamte
Stabldnge eine geringe plastische Verformung stattgefunden hat, die erneut
bei hohen Temperaturen besonders ausgepridgt ist. Die Durchmesseraufweitung
dreier Stdbe mit unterschiedlichem Abbrand in Abb., 7 zeigt, daB ein Dosis-
exponent n > 1 fiir 3 %% anzunehmen ist. Zugleich wird deutlich, daB im mitt-—
leren Temperaturbereich die Porenbildung der begrenzende Faktor der Stabaus-
legung seih diirfte, beil hohen Temperaturen jedoch die bereits angesprochene
Wechselwirkung von Spaltprodukten mit Uranoxidpellets dominiert. Letztere
Aussage ist jedoch nur fiir die bisher erreichten Neutronendosen giiltig. Es
kann nicht ausgeschlossen werden, daR der Dosisexponent des reinen Schwel-
lens bei 600°C und h&her grofer ist als bei tieferen Bestrahlungstempera-

turen.

Die Abb. 8 und 9 sowie die Tabelle 1 enthalten weitere Ergebnisse zum Schwell-
verhalten des Werkstoffes Nr. 1.4988 in dem eingangs definierten Material-
zustand. Die Dosisabhidngigkeit des Schwellens im Bereich des Schwellmaximums
(500 + 25°C) ist in Abb. 10 dargestellt, ebenso die aus den Stabbestrahlungen
folgenden Durchmesseraufweitungen. In diesem Temperaturbereich muB mit einem
Dosisexponenten n fiir %2 von 2,5 oder sogar mehr gerechnet werden, was mit Er-
gebnissen amerikanischer Autoren am 13sungsgegliihten Stahl AISI 316 liberein-
stimmt /7/. Ahnliche Werte fiir den Dosisexponenten erhi#lt man bei Temperaturen
von 425 bzw. 575°C, allerdings iiber einen engeren Dosisbereich. Als weiteres
wichtiges Ergebnis folgt, daB mit zunehmendem Abbrand die plastische Verfor-
mung des Hiillmaterials offenbar zunimmt. Aus der Temperaturabhingigkeit der
Differenz aus dreifacher Durchmesserzunahme und Schwellbetrag (siehe z.B.

Abb., 9) sowie aus den in etwa bekannten Brennstoffschwelldriicken kann ge-
schlossen werden, daB In-pile Kriechen nicht zur Erklirung dieser Verformung

herangezogen werden kann. Das Phidnomen der Wechselwirkung Brennstoff-Hiille,
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welches zur plastischen Verformung fiihrt, ist bisher nicht eindeutig ver-=
standen, es fehlen auch statistische Aussagen {iber viele Brennstibe, um
z.B., herauszufinden, ob én direkter Zusammenhang mit der Neutronendosis

oder den An—- und Abschaltvorgingen des Reaktors besteht.

Aus Abb. 8, in der bei identischen Bestrahlungsbedingungen die Schwelldaten
der beiden Werkstoffe 1.4988 und 1.4970 verglichen sind, geht das giinstigere
Verhalten des titanstabilisierten Werkstoffes 1,4970 eindeutig hervor., Al~-
lerdings ist darauf hinzuweisen, daf die Werkstoffzustinde beider Stdhle er-
heblich unterschiedlich sind. Dabei ist aus vielen Experimenten bekannt, daf
durch die Vorbehandlung des Materials erheblich differierende Volumenzunah-
men durch Porenbildung zu beobachten sind. Der "Rohrzustand' des titansta-
biliserten Werkstoffes sieht nach der L8sungsgliihung eine Kaltverformung von
mehr als 107 und eine daran anschlieBende Auslagerungsgliithung bei 800°C vor.
(Sofern nicht anders vermerkt, beziehen sich die weiteren Ergebnisse dieses
Stahles auf den hier charakterisierten Zustand). Dies fiihrt zu hohen Verset-
zungsdichten (p > 101! cm/cma) uﬁd zur Bildung feinverteilter Titankarbid-

ausscheidungen.

Ein eingehender Vergleich der Porenbildung in beiden Werkstoffen zeigt, daB
zumindest bei hoheren Bestrahlungstemperaturen eine niedrigere Porenkonzen-
tration im titanstabilisierten Werkstoff aufiritt. Es werden allerdings
auch gridBere Variationen in der PorengrdBe und Konzentration beobachtet als
z.,B, in dem kaltverformungsfreien, niobstabilisierten 1.4988. Als Ursache
dafiir kdnnten Inhomogenititen in der Kaltverformung, mdglicherweise aber
auch unregelmidBige Verteilung des Bors und damit auch des erieugten Heliums
gelten. Es ist nicht zu lbersehen, welche Auswirkungen eine solche Inhomo-
genitdt insgesamt auf die makroskopischen Eigenschaften hochbestrahlter

Werkstoffe haben kénnte.

Insgesamt 1iBt dieses Ergebnis keinen SchluB dariiber zu, ob die niedrigere
Schwellrate des 1.4970 auf die unterschiedliche Kaltverformung, Stabilisie-
rung des Kohlenstoffes oder die unterschiedliche chemische Zusammensetzung

beider Werkstoffe zurilickzufiihren ist.

In Abb. 11 ist das Ergebnis der Nachuntersuchung eines Brennstabes

des Hillwerkstoffes 1,4970 aufgetragen. Es zeigt bei etwa gleichen Bestrah-
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lungsbedingungen wie fir die in Abb. 9 gezeigten Resultate des Stahls
1.4988 erneut das glinstigere Schwellverhalten. Auch hier wird eine von der
Bestrahlungsposition abhingige Differenz aus Hiillaufweitung und Dichteab-
nahme beobachtet, wobei mdglicherweise die Dichteabnahme am unteren Brenn-—
stabende (durch einen MeBpunkt belegt) auf einer Probenvertauschung beruht.
Das relative Verhdltnis von dreifacher Durchmesseraufweitung zu Dichtedn-
derung ist jedoch sehr #hnlich den in Abb., 9 gefundenen Daten. Es bleibt
abzuwarten, ob dieses Resultat generell fiir die im Experiment Rapsodie I

bestrahlten Brennelemente giiltig ist,

Aus den hier besprocﬁenen und weiteren Ergebnissen kann fiir den Werkstoff
1.4970 (Rohrzustand) das in Abb, 12 zusammengestellte Schwellverhalten be-
obachtet werden. Es zeigt, daR im angegebenen Temperaturbereich (500t25°C)
dhnlich wie im Falle des 207 kaltverformten unstabilisierten Stahles AISI

316 /8/ die Volumenzunahme linear mit der Neutronendosis ansteigt.

In den zusammenfassenden Abbildungen 10 und 12 sind auch Ergebnisse aus
VEC-Bestrahlungen enthalten. Ohne auf nihere experimentelle Einzelheiten
einzugehen, die aus Publikation /9/ zu entnehmen sind, seien hier einige
wichtige Ergebnisse erliutert: In Abb, 13 ist das Schwellverhalten mehrerer
Werkstoffie bzw. Werkstoffzustidnde nach Bestrahlung mit Kohlenstoffionen und
vorhergehender Heliumimplantation gezeigt., Als ein wesentliches Ergebnis
kann festgestellt werden, daB eine 207ige Kaltverformung des Werkstoffes
1.4988 gegeniiber dem Zustand einer 5-7Zigen Kaltverformung und anschlieBen-
der Auslagerung eine deutliche Reduktion des Schwellens mit sich bringt.
Ebenso ist die Temperaturabhingigkeit des Effektes deutlich flacher. Diese
Reduktion beruht im wesentlichen auf kleineren mittleren Porendurchmessern,
Die niob- bzw. titanstabilisierten Stdhle 1.498! und 1.4970 liegen in den
in Abb. 13 angegebenenen Werkstoffzustidnden in etwa vergleichbar zu dem 207

kaltverformten Stahl 1.4988,

Allerdings ist zu bemerken, daB die Ubertragbarkeit der durch Simulation
gewonnenen Ergebnisse sowohl beziiglich der Umrechnung der Schidigung auf
Neutronenidquivalenz als auch im Hinblick auf die direkte Wechselwirkung
der Implantate mit der Matrix und daraus resultierender méglicher Wirkung

auf die Porenbildung eine gewisse Unsicherheit in sich birgt.
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Ein Vergleich der beiden Werkstoffe, die in dem jeweiligen ''Rohrzustand"
.in éechnologisch wichtigen Bestrahlungsexperimenten getestet wurden, zeigt,
daR die Mikrostrukturen im Bereich maximalen Schwellens deutlich unter-
schiedlich sind (Abb. 14). Im niobstabilisierten Werkstoff 1.4988 ist die
Assoziation von karbidischen Ausscheidungen (M;3Cg-Typ) mit Poren aufer-
ordentlich h#ufig, wihrend im titanstabilisierten Stahl 1.4970 die Bil-
dung von interstitiellen Loops auf {111}-Ebenen vorherrscht. Die Analyse

hierzu ist noch nicht abgeschlossen,

Unabhdngig vom Werkstoffzustand ist die fiir die Bildung von M»3Cg-Ausschei-
dungen wichtige Frage der Stabilisierung des Stahles 1.4988 nicht eindeu-
tig. Setzt man ndmlich voraus, daR durch Niob neben dem Kohlenstoff adch
der betridchtliche Stickstoffgehalt von 0,097 abzubinden ist, dann ist die-
ser Werkstoff unterstabilisiert., Falls jedoch Vanadium das Niob teilweise
oder ganz bei der Bildung von Nb (CN) ersetzen kann, ist das Méteriai voll
stabilisiert. Demgegeniiber kann der Kohlenstoff im Stahl 1.4970 vollstdn-
dig durch die Bildung von TiC abgebunden werden. Insofern kann ein direkter
Zusammenhang von Stabilisierungsgrad und Porenbildung nicht eindeutig her-

gestellt werden.,

Zusammenfassung

Ein Vergleich der beiden Werkstoffe 1.,4988 und 1.4970 in den jeweiligen
"Rohrzustdnden" fdllt in allen angefiihrten Experimenten deutlich zugun-
sten des titanstabilisierten Stahles 1.4970 aus. Dies wird auch durch er-
ste Nachuntersuchungen an Proben des Bestrahlungsexperimentes DFR 397 be-
stitigt, in dem insbesondere der kritische Temperaturbereich um 600°C durch
Neutronendosen bis zu 8,6 x 1023 n/cm? abgedeckt ist. Der in dem oben ge-
nannten Zustand eingesetzte Stahl 1.4970 zeigt ein relativ giinstiges Ver-—

halten im Vergleich zu anderen Werkstoffzustinden bzw. Werkstoffen.

Kaltverformung verringert die durch Porenbildung bedingte Volumenzunahme
eindeutig. Die Frage, ob die Stabilisierung des Kohlenstoffs durch Titan
bzw. Niob einen echten Einfluf auf die Porenbildung hat, kann nicht gene-~
rell beantwortet werden. Ein Hinweis auf eine negative Beeinflussung bei
mglicherweise nicht vollstidndiger Stabilisierung ergibt sich aus der Be~

obachtung, daR der Stahl 1,4988 im Bereich maximaler Schwellraten sehr
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hdufig die Assoziation von M,3Cg-Ausscheidungen und Poren zeigt. Dies ist
nicht der Fall im {iberstabilisierten Stahl 1.4970, der im Gegensatz dazu

eine hohe Konzentration von Loops aufweist.

AuBerhalb der MeRungenauigkeit ist auch die Beobachtung, daf bei den Brenn-
elementbestrahlungen hoher Abbrinde eine plastische Verformung des Hiillma~
terials im Bereich des maximalen Schwellens auftritt. Die Ursachen hierfiir
sind nicht eindeutig bekannt. Unter der Voraussetzung, daf die Abschitzun-
gen iiber die Brennstoffschwelldriicke korrekt und die Beobachtungen iiber die
Temperaturabhingigkeit des In-pile Kriechens gesichert sind, kann man davon
ausgehen, daf die Verformung der Brennstoffhiillen nicht auf das In-pile

Kriechen zurtickzufiihren sind.

Im Bereich des Uberganges von Brennstoff zu Brutstoff muB aufgrund der Tem~
peraturverteilung mit einer verstdrkten Wechselwirkung von Spaltprodukten
mit Uranoxydpellets gerechnet werden. Da die Reaktionsprodukte, verglichen
mit dem urspriinglichen UO2 ein erhebliches Exzefvolumen besitzen, ist auch
in diesem Temperaturbereich bei hohen Abbrinden mit starken plastischen

Verformungen der Hiille zu rechnen.

2, Kriechen unter Bestrahlung

Neben dem Schwellen kann das strahleninduzierte Kriechen zu dimensionalen
Anderungen von Hiille und anderen im Reaktor vorhandenen Strukturen £ihren.
Fiir die Auslegung ist daher eine griindliche Kenntnis dieses Phinomens er-
forderlich. Bei der Diskussion des In-pile Kriechens ﬁuB man sich folgende
Schwierigkeiten vor Augen halten: In-pile Kriechversuche sind, das braucht
nicht betont zu werden, technisch duBerst schwierig und aufwendig, und lie-
fern auch im glinstigsten Fall nur Daten, die mit einem relativ groRen Feh-
ler behaftet sind. Im Gegensatz zum Schwellen sind auch bislang, von einem
Versuch abgesehen /10/, keine Simulationsversuche mit Teilchenbeschleunigern
gemacht worden. Der EinfluR verschiedener Bestrahlungsparameter wie Bestrah-
lungstemperatur usw. wurde bislang noch nicht systematisch untersucht, le-—
diglich die Spannungsabhingigkeit ist einigermafen genau bekannt., Auch
werden die verschiedensten Stjhle in unterschiedlichen Zustdnden (z.B.
18sungsgegliiht, kaltverformt usw.) eingesetzt und obendrein die verschie-

densten Mdglichkeiten benutzt, die Spannung zu beaufschlagen(einachsiger
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Spannungszustand, Federbelastung, Druckrﬁhrchénversuche). Trstz der Fiille
von variablen Versuchsparametern haben sich doch aus den vorliegenden Da-
ten gewisse Erkenntnisse herausgeschidlt. Innerhalb der MeBgenauigkeit

hdngt die stationdre Kriechgeschwindigkeit linear von der Spannung ab und
ist nur wenig, wenn iiberhaupt, von der Temperatur abhidngig. Ein wichtiges
Ergebnis ist ferner, daf strahleninduziertes Kriechen nicht unbedingt mit
Porenbildung verbunden ist. In Abb. 15 sind eigene und Ergebnisse britischer
Autoren zusammengefaBt. Die Kurven geben einen Anhalt fiir die zu erwartenden
GrdBenordnungen des In-pile Kriechens. Die Ergebnisse mehrachsiger In-pile
Kriechversuche (Druckrdhrchen) wurden unter der Annahme, daB eine von uns ent-
wickelte Kriechthese, die unten niher erliutert wird, Gliltigkeit hat,auf

den einachsigen Spannungszustand normalisiert. Da beim DruckrShrchen, phy-
sikalisch gesehen, die Summe von Tangential- und Axialspannung wirksam wird,
ist ein grdBerer Kriecheffekt zu erwarten als sich rechnerisch unter allei-
niger Beriicksichtigung der Tangentialspannung ergibt. Allerdings wird auch
nur die Projektion dieses Effektes in tangentialer Richtung gemessen. Der

Normalisierungsfaktor kann berechnet werden /11/.

Das theoretische Verstidndnis des In-pile Kriechens ist, dem Mangel an sy-
stematischen, experimentellen Ergebnissen.entsprechend noch nicht weit

fortgeschritten, sodaR sichere Voraussagen, insbesondere fiir hohe Neutro-
nendosen, noch nicht mbglich sind. Auf Grund der empirischen Daten konnte
jedoch eine Unzahl von Thesen schon verworfen werden, hauptsidchlich, weil

sie eine falsche Spannungsabhingigkeit ergeben.

An Hand von zwei Mechanismen, die auf Grund allgemeiner metallphysikali-
scher Uberlegungen die bei In-pile Kriechen ablaufenden Vorginge erkliren
kbnnten, soll ein kurzer Uberblick {iber die Theorie gegeben werden. Die in

Abb. !5 wiedergegebenen Daten lassen sich mit der allgemeinen Kriechformel

€/c = A+ B¢t

darstellen, wobei A das Ubergangskriechen beschreibt, welches hauptsichlich
in kaltbearbeiteten Stdhlen auftritt /12 /. Als numerisches Beispiel sei

hier die LMFBR Design Formula angefiihrt /13/.
€/0 = 0.24 x 1071%E ¢{1 - exp (E t / 1.98 x 1020)}

+ 1,07 x 10728 E ¢ ¢t
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mit o der effektiven Spannung (kg mm 2), E der mittleren Neutronenenergie

(MeV), ¢ dem NeutronenfluB (cm 2 secml) und t der Zeit (sec).

Nach elektronenmikroskopischen Untersuchungen /14,15/ handelt es sich beim
{bergangskriechen um eine Umlagérung bzw. Vernichtung von urspriinglich vor-
handenen Versetzungen, ein Vorgang, der bei einer Neutronendosis von etwa

3 x 1021 n em 2 (oder 2 dpa) beendet ist. Obwohl die Einzelheiten dieser
Vorgidnge noch nicht bekannt sind, fiigen sich doch die Tatsachen in das Bild
ein, daB Ubergangskriechen hauptsichlich in kaltbearbeiteten Materialien ge-—
funden wird, daB Kaltbearbeitung keinen EinfluB auf das stationdre Kriechen
hat (Faktor B) /12/, und daB ferner der Abgleitungsbetrag relativ klein ist,
verglichen mit dem durch stationdres In-pile Kriechen hervorgerufenen (eine
Tatsache, die fiir die Anwendung wichtig ist). Somit diirfte der von der Pra-
xis her weniger wichtige Vorgang des Ubergangskriechens in naher Zukunft in

grofen Ziigen zumindestens aufgekldrt sein.

Flir das stationdre Kriechen werden im wesentlichen zweli Prozesse diskutiert,

die eventuell sogar gleichzeitig oder auch nacheinander ablaufen k¥nnen:

Unter dem EinfluB einer angelegten Spannung ist wiahrend der Bestrahlung die
Keimbildung und/oder das Wachstum von Frankschen Versetzungsringen auf ge-
wissen kristallographischen Ebenen bevorzugt und liefert so einen Dehnungs-
betrag. Die bevorzugte Keimbildung wurde vor kurzem ausfithrlich von uns
diskutiert /11/, insbesondere auch der Einfluf der Textur und des Spannungs-
zustandes. Es ist jedoch noch eine Reihe von Fragen offen, insbesondere auch,
ob die Keimbildung bei hohen Dosen zum Erliegen kommt. Ein weiterer Dehnbe-
trag kann dadurch gewonnen werden, daB die Versetzungsringe durch ihre Wech-
selwirkung mit anderen Versetzungsringen oder auch mit gewissen partiellen
Versetzungen (Shockley-Versetzungen) reagieren und dadurch einen weiteren
Beitrag zur Abgleitung liefern /16/. Mit Ausnahme des letzteren Beitrages
lassen sich die Dehnungen durch spannungsloses Austempern riickgdngig machen,
da sich die Versetzungsringe wieder aufldsen k&nnen, wenn sie noch nicht

mit anderen Versetzungen reagiert haben,

Einem weiteren Vorschlag zufolge /17/ handelt es sich beim In-pile Kriechen
um Kletter- und Gleitvorginge an Versetzungen, wobei zwel Fdlle unterschie-
den werden. Im Falle des sogenannten I-creep gleiten die Versetzungen unter

dem EinfluB der angelegten Spannung, bis sie sich gegenseitig durch die auf-
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gebaute innere Spannung am weiteren Gleiten hindern. Unter dem EinfluB der
Zwischengitteratomiibersdttigung, wie oben geschildert, klettern sie dann

in Gebiete, wo die innere Spannung sie nicht am weiteren Gleiten hindert.
So wird elastische Dehnung durch die bestrahlungserzeugten Zwischengitter—
atome in permanente plastische Dehnung umgewandelt. Fiir das Verstindnis

des zweiten, verwandten Falles, des sogenannten Cottrell-Kriechens, ist es
niitzlich, sich des Begriffes dér chemischen Spannung zu bedienen, wie er
von uns diskutiert wurde /18/. Er besagt, daB eine Punktfehleriibersittigung
an einer beweglichen Senke, wie Porenoberfliche oder Versetzung, auch als
eine Spannung o aufgefaBt werden kann. Diese kann bei Bestrahlung wesent-—
lich iiber der Streckgrenze liegen, wie man an Hand von Modellrechnungen
leicht sehen kann /19/. Unter dem Einfluf dieser chemischen Spannung klet-
tern nun die Versetzungen und bauen dabei 6rtlich innere Spannungen auf,
die schlieBlich die Streckgrenze erreichen und dann durch lokales Abglei-
ten abgebaut werden. Die von aufen angelegte Spannung beeinfluBt diesen
AbgleitprozeR derart, daB bestimmte Gleitrichtungen bevorzugt werden, was
zu einer makroskopischen Dehnung der Probe fiihrt., Im Gegensatz zu den durch
Versetzungsringe verursachten Dehnungen lassen sich die hier erbrterten Pro-
zesse nicht durch Tempern rﬁckgﬁﬁgig machen, auch ist, wie man sieht, keine
Sittigung zu erwarten; das heift, die Duktilitdt spielt in diesem Fall kei-
ne Rolle, es handelt sich um éine Art superplastisches Kriwhen., In Abb. 16
ist ein schematischer Uberblick {iber die hier diskutierten MSglichkeiten

gegeben,

Alle hier diskutierten Modelle liefern - in erster Niherung zumindestens -
eine lineare Spannungsabhingigkeit, und auch die in der Kriechformel an-
gegebene lineare Zeitabhingigkeit hat ihre Berechtigung, ein {iberaus wich-
tiger Punkt fiir die Anwendung, da bisher In-pile Kriechversuche nur bis zu

022 n cm 2 durchgefiihrt wurden.

schnellen Neutronendosen von etwa 2 x |
Die oben genannten Prozesse spiegeln die Punktfehlerkonzentration, genauer
die Punktfehleriibersidttigung, wieder. Die Punktfehlerkomzentration hingt in
erster Niherung von der Quadratwurzel der Erzeugungsrate ab. Letztere ist,
bei sonst konstanten Parametern, proportional dem NeutronenfluB. Da zudem
die oben erwihnte chemische Spannung vom Logarithmus der Ubersidttigung, die
Klettergeschwindigkeit der Versetzungen aber vom Konzentrationsgradienten
und von der Diffusionskonstante der Punktfehler abhidngen, ist die statio-

nidre Kriechgeschwindigkeit mit Sicherheit keine lineare Funktion des Neu-
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tronenflusses wie in industriellen Kriechformeln angenommen wird. Es scheint
im Augenblick lediglich, als ob die verschiedenen Einfliisse so zusammenwir-
ken, daR innerhalb der MeRgenauigkeit diese lineare Abhidngigkeit vorgetduscht

wird,

Auch die Temperatur hat einen sehr komplexen Einfluf auf alle oben genann-
ten Prozesse, z.B. gehorcht die Bildung von Versetzungsringen einer Boltz-
mann—Statistik. Die experimentellen Daten deuten jedoch darauf hin, daB glo-
bal gesehen die Temperatur das In-pile Kriechen nicht oder nur wenig beein-
fluRt, Offen ist jedoch, liber welchen Temperaturbereich genau In-pile Krie-

chen stattfindet.

Literatur

/1/ K. Ehrlich, N. Packan; J. Nucl. Mat. 46 (1973) 77

/2/ J.D.B. Lambert et al.; Trans. Am.-Nucl. Soc., 17 (1973) 193
/3/ C.E. Johnson; ANL-RDP-18, July 1973

/4/ X. Ehrlich; KFK-1864, Jan. 1974, 81

/5/ K. Ehrlich, L. Schidfer; KFK-1960 (im Druck)

/6/ G. Roussél, B. van Outryve de' Ydewalle; BN-Rebort 7312,03
/7/ H.R. Brager, J.L. Straalsund; J. Nucl. Mat. 46 (1973)

/8/ D. Mosdale et al.; Proc. IAEA-Symposium on Fuel and Fuel Elements,
SM~173/55, 2-6 July 1973

/9/ K. Ehrlich, R, GroB; Proc. IAEA-Symposium an Fuel and Fuel Elements,
'SM 173/30, Vol. II; 2-6 July 1973

/10/ S.D. Harkness, F. L. Yaggee und F. V., Nolfi,
Proceedings of the Conference BNES, London, 9-10 Nov. 1972, 5,259

/11/ K. Herschbach u. W. Schneider; J. Nucl. Mat. June 1974 (im Druck)
/12/ D. Mosedale, G.W. Lewthwaite und I. Ramsay, a) Ref. 10, S. 233

b) Intern. Conf, Phys. Metall. of Reactor Fuel Elements,
Berkeley Nuclear Lab.,, 2-7 Sept. 1971



/13/
/14/

/15/'

/16/

117/

/18/

/19/

- 161 -

W.E. Pennel; Nucl. Techn. 16 (1972) S. 332

P.K. Okamoto und S.D. Harkness;
J. Nucl. Mat. 48 (1973) 204

H. K. Brager, E.K. Gilbert und J.L. Straalsund;
Scripta Met. 7 (1973) 847

G.W. Lewthwaite; Phil, Mag. 28 (1973), 1287
J. H. Gittus, K.G. Anderson und M,J. Makin; Ref. 10, S.

H. Wiedersich und K. Herschbach;
Scripta Met., 6 (1972),453

K. Herschbach, unverdffentlicht



Tab, 1:

Elektronenmikroskopische (TEM) Daten und Dichteidnderungen der Stihle 1.4988 (A)

und 1.4970 (B) aus Rapsodie-Materialbestrahlung

Kapsel Proben- Bestr.Temp. ¢'ttota1 Porenkonzentr. Mittlerer Poren- | Volumenzunahme aus Dichteabnahme
Nr. bez. /°c 7 _ N _ durchmesser TEM-Daten AV Ao/
= lhn/cm2x102?_] / cm 3xlOlL*__/ /—X 7 _ o _F o
=5 = [z 7 /77
1.4988 [1.4970 | 1.4988 |1.4970 |1.4988 .4970  |1.4988 | 1.4970
A2+B1 415 3,3 11,3 | 12,7 155 130 0,25 0,2 0,25 0,2
3011 Al+B2 415 4,1 9,5 9,1 180 160 0,4 0,25 0,5 0,35
A2+B1 470 4,7 15,3 8,9 180 165 0,65 0,3 0,7 0,35
3012 Al+B2 470 5,9 21,3 | 11 195 220 1,15 0,8 0,9 0,4
A2+B1 505 6,3 13,5 9,7 245 210 2,2 0,65 2,35 0,8
3013 A1+B2 505 6,3 13,0 8,5 280 255 2,35 1,0 2,7 0,7
Bl 530 5,9 0,6 350 0,2 0,3
3014 A2 530 4,7 1,3 455 0,95 0,5

- 291 -
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Neutronendosis, E>01 MeV (n/cm?)
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Abb., 1 Bestrahlungsbedingungen fiir die Brennstdbe G 1,
G 2 und G 3 aus DFR-Trefoil (Material 1,4988)
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——Elektronenmikroskopie
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Abb, 3 Vergleich der mit verschiedenen Methoden ermittelten Volumen-
zunahmen aus dem Bestrahlungsexperiment DFR-Trefoil (Material 1,4988)
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Abb, 4 Vergleich der mit verschiedenen Methoden ermittelten
Volumenzunahmen aus DFR 350 - Stab G 21 (Material 1,4988)
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Abb. 5 Versuchsanordnung zur Simulation des Caesium-Einflusses auf die Hiill-
rohraufweitung im Brennstoff/Brutstoffbereich (IMF-Bericht 183/74)
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ten Volumenzunahme von Stab G 9 aus DFR 435 (Material 1.4988)



Volumenzunahme (%)

Abb. 8

o]
4t ° ¢\ ‘
/\/ \ x DFR 350 621
B ; (04,0, 4.3x10°7)
° / . DFR 435 69
o f (04,7 65%107%)
E 4 . \ © DFR 435 P30 ,,
< v (Otuer 78107
5 / :
a (o] /+\ o]
g \ / RN /" "\ \
g |\ / L v
£ 5\ / o \ \
5 /| \
5 /
(] \\0 O I X/x.\ \\o o\
2 N/ TN,
8 o +\ / x \ \ \Q l
=1 ./ x// \\\\\ .
2 N\
D X, X——:-—‘/ \X \+ 3

100 200 300
Abstand vom unteren Brennstabende

Abb, 7 Durchmesseraufweitung bei drei St#ben (G21, G9
und P 30) der Experimente DFR 350 und DFR 435

Dichte TEM Material o
® o o © 1.4988
A A A A 1.4970 @ 0
1,01 CEA- DATEN
()
® —— _
JaY - E. r
,// A \\

=
_A”f

Probenabstand von Kernmittelebene {cm)

-20 +20

KAPSEL 304 3012 308 30 3015

A2 M A2 Al A2 AL . "A2  A=1.4988
B1 B2  BI B2 B B2 B B« 1.4970

Bestrahlungsbedingungen und Schwellverhalten der Stihle 1.4988 u.
aus dem Experiment Rapsodie-Material

1.4970



- 168 -

20 T T '
| Stab AM16 (1.4988.1g) 4
¢ Otz 83 x10°%n/cm’ \ Ad
_g ® 3 Tj:
C
S
5 10 |- /K &\\ @ |
: %
: e \
> // \ﬁ
(A. _%i / \\
2 + /£/. ICL ° \°\
_A—.—‘./. , ! \A
200 400 600

Abstand vom unteren Brennstabende [mm]
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Abb. 13 Das Schwellverhalten mehrerer Werkstoffe bzw, Werkstoffzustédnde
aus dem Simulationsexperiment VEC I



Abb., 14 Vergleich der Mikrostruktur der Stihle 1.4988 und 1.4970
im Temperaturbereich maximalen Schwellens aus Rapsodie I
(elektronenmikroskopische Aufnahmen),
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I. Einleitung

Uber das Korrosionsverhalten von Hiillwerkstoffen in fliissigem Natrium un-
ter SNR 300-hot spot—-Bedingungen liegen Informationen aus einer Anzahl von
Kreislaufversuchen innerhalb des Konsortiums Vvor, die vor allem im SCK
Mol, TNO Apeldoorn und SGAE Seibersdorf ausgefﬁhrt worden sind, Besondere
Bedeutung kommt dabei den Korrosionsversuchen an Hiillrohren unter Innen-
druckversuchen zu, die im Natrium-Hochtemperaturpriifstand im IRB ausge-

fliihrt wurden und fortgesetzt werden.

Diese Versuche werden in Zusammenarbeit der Gruppen 'Chemische Analyse'
und 'Na-Korrosion' des IMF und der Gruppe 'Na-Priifstdnde' des IRB ausge-
fiihrt, Dariiber hinaus besteht eine Zusammenarbeit mit Gruppen der Firma
Interatom, die einen Teil der Proben gefertigt und einige Messungen vor-

genommen haben.

In einem Spezialistenkreis des Koordinierungsausschusses fiir Natriumkor-
rosion wurden die Auslegungskriterien festgelegt, die bei der Versuchs-
auswertung zur Anwendung kommen sollten. Diese Kriterien sind fiir die

Hiillwerkstoffe:

abtragende Korrosion

Sauerstoffabhingigkeit der Abtragung

Bildung von Schichten ferritischer Struktur
Stabilitit des Werkstoffgefliges

Effekte langzeitiger Na-Einwirkung (Mikroporositit)
in-pile Effekte

Ab- und Zunahme von B, N, C

Wirkung des Na auf mechanische Langzeiteigenschaften,

2. Gewichtsdnderungen durch Na-Korrosion

2.1 Temperaturabhingigkeit

Fiir die Bewertung der MeBergebnisse hinsichtlich ihrer Anwendbarkeit £fiir
Auslegungsbetrachtungen wurden Standardparameter definiert, und nur maxi-
male MeBwerte, die in Versuchen unter solchen Bedingungen erhalten worden
sind, wurden zur Festlegung der Abtragungsgrdfen herangezogen.

+)

Institut fiir Reaktorbauelemente
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Standardparameter
Temperatur 700°¢C
Stromungsgeschwindigkeit des Na 3-10 m/s
Sauerstoffgehalt 7-13 ppm
Mindestdauer des Tests 1400 h

In den Teststrecken des Natrium-Hochtemperaturpriifstandes im IRB wurde die
Abtragungsgeschwindigkeit an Hiillrohrproben aus den drei Stdhlen W.-Nr,
1.4970, 1.4981 und 1.4988 bei 700 und 600°C gemessen. Die nach 5000 h erhal-
tenen Resultate sind in Abb. 1 und Abb. 2 aufgetragen als Gewichtsdnderungen
pro Flicheneinheit {iber der Versuchszeit. Fiir die einzelnen Zeitabschnitte
des Versuchs istder mittlere Sauerstoffgehalt des Natriums angegeben, der

die Abtragung deutlich beeinfluBt. (s. 2.)

Einem Gewichtsverlust von 7,9 mg/cm? entspricht ein Dickenverlust von 10 um,
Die maximale Abtragung bei 700°C in 5000 h betrug also 8,25 pym, bei 600°C
waren es.nur 1,9 um. Umgerechnet auf ein Jahr Einsatz unter den Bedingungen

im Natriumkreislauf ergeben sich folgende Werte:

Abtragung im Jahr

600°C 3,3 um
700°¢C 14,4 um

Die Abtragung ist also stark temperaturabhidngig und 14Bt sich wie in Abb,
3 als eine Arrhenius-Funktion darstellen. Die von uns gemessenen Daten pas-
sen sehr gut in dieses Diagramm hinein. Die entsprechende Gleichung fiir die
Abtragungsrate R (um/a) lautet (mit dem lo-Streuband):

9663
T

(1) InR=12,87 - + 0,3748

Danach ist bei der hot-spot Temperatur des Hiillrohres von 685°C der Wand-

stirkenverlust im Jahr mit
16,2 + 7,3 um

(einschlieBlich des + lo-Wertes)

anzusetzen.
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2,2 Sauerstoffabhingigkeit

Die Literatur gibt an /1,2,3/, daB die Natriumkorrosionsgeschwindigkeit der
austenitischen Stihle vom Sauerstoffgehalt des Natriums abhidngt. Diese Aus-—
sage ist iiberwiegend durch Versuchsergebnisse mit hohen Sauerstoffkonzen-
trationen (> 10 ppm) belegt. Deutliche Hinweise darauf, daB auch unterhalb
dieser Konzentrationen eine Konzentrationsabhidngigkeit auffindbar ist, blie-
ben wohl wegen der schwierigen Sauerstoffkonzentrationsmessung in diesem

Bereich selten /4/.

Aus den Ergebnissen des 5000h-Versuches l#B8t sich vor allem fiir 700°C eine
Abhingigkeit der Korrosionsgeschwindigkeitskonstanten von der Sauerstoff-
konzentration im Natrium aufzeigen. In Abb. 4 sind die Korrosionskonstan-
ten gegen die Sauerstoffkonzentration im Natrium doppelt logarithmisch auf-
gezeichnet. Danach ist auch in dem Konzentrationsbereich 3-7 ppm O im Na
ein etwa linearer Zusammenhang feststellbar. Fiir 600°C werden die Abhin-
gigkeiten erst nach lingerer Versuchszeit klarer werden, da die Oberfli-

chen noch keine Gleichgewichtszusammensetzungen haben.
Zwischen den Sauerstoffkonzentrationsniveaus in den Teilversuchen konnte

gut unterschieden werden, da die Messungen mit gut kalibrierten EMK-Sonden

mit einem hohen Grad von Exaktheit laufend vorgenommen wurden.

3. Morphologie des Abtrags

Morphologische Informationen dienen nicht direkt der Auslegung von Brenn-
elementen, doch ist die Kenntnis der Morphologie der Natriumkorrosion wich-
tig flir die Umrechnung der gemessenen Gewichtsidnderungen in die zur Ausle-
gung benutzten Werte der Wanddicken#nderung /5/. Die Untersuchungen mit dem
Rasterelektronenmikroskop an korrodierten Hiillrohrproben ergaben folgenden

Befund:

~ Die urspriingliche Bearbeitungsform der Oberflichen war in eine Kornstruk-—
tur umgewandelt,

- Korngrenzen waren ein wenig vertieft gegeniliber Kornflichen.

-~ Feine Partikel traten bei den Stdhlen Werkstoff-Nr, 1.,4970 und 1.4981
hervor, nicht jedoch beim 1.4988,
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- Die feinen Partikel waren reich an Molybdin.
- In einer Hiufigkeit von etwa 5-10 Stiick auf einer Fliche von 0,1x0,] mm

traten tiefe Ldcher von ~ 5 um Durchmesser auf,

Diese Erscheinungen sind in Abb. 5 einer Oberfliche im Anlieferungszustand
in REM-Bildern in etwa 1000-facher VergrtBerung gegeniibergestellt. Insge-
samt gesehen war der Abtrag durch Natrium jedoch flidchenhaft, bei der Um-
rechnung von Gewichtsverlust in Wanddickenidnderung wird also in diesem Fall
nur ein kleiner Fehler gemacht, der sich auRBerdem nach der sicheren Seite

auswirkt.

4. Bildung von Schichten ferritischer Struktur

Die Korrosionsverdnderungen an den Hiillwerkstoffen sind jedoch nicht auf
die Oberflichen selbst beschridnkt, sondern unter den Oberflichen bilden
sich mehr oder weniger diinne Diffusionszonen mit verinderter Zusammenset-
zung und gegebenenfalls auch veridnderter Struktur aus /1,2,3,5/. Die Ki-
netik des Wachstums solcher Schichten ist bislang nur fiir unstabilisierte
Austenite wie die Typen AISI 304 und AISI 316 untersucht worden, wobei pa-

rabolische Zeitabhingigkeit vorgeschlagen worden ist /6,7/.

Ferritische Gefligeanteile in der austenitischen Matrix konnen durch metal-
lografische Techniken sichtbar gemacht werden. Durch Atzen mit Oxalsdure
bleibt ferritisches Material erhaben iliber dem Austenit stehen und 148t
sich wie in Abb. 6 besonders gut mit dem Rasterelektronenmikroskop beob-
achten. Bei der vorliegenden Probe aus dem Stahl W.~-Nr. 1.4988 ist eine
durchgehende Randschicht aus ferritischem Material etwa 6-8 um dick; dar-
unter reichen ferritisierte Korngrenzen bis 35 pm tief in das Hiillrohr

hinein.

FEine andere metallografische Technik bedient sich eines Interferenzverfah-
rens nach dem Bedampfen des polierten Schliffs mit ZnSe-Dampf, Dieser

Dampf schldgt sich auf den ferritischen Materialteilen in grtBerer Schicht-
dicke nieder und die Schichtdickenunterschiede werden im Interferenzmikro-
skop sichtbar /8/. Die Abb. 7 zeigt drei Proben aus den St3dhlen 1,4970,
1.4981 und 1.4988 auf diese Weise prdpariert. Der Oberflichenferrit (Fer-
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ritschicht I) und der Korngrenzenferrit (Ferritschicht II) sind erkennbar

und einer Vermessung zuginglich.

Fir die Auslegung wird angenommen, daB die Schicht Ferrit I keinen Beitrag
zur Festigkeit des Hiillrohrs mehr leistet. Dagegen braucht fiir die Schicht
Ferrit II kein Korrosionszuschlag fiir die Auslegung vorgenommen zu werden.
Mit folgenden Zahlen fiir die Ferritbildung bei der hot spot-Temperatur

685°C mufl man rechnen:

Ferritschichtbildung
Ferrit I 9 +7 um
Ferrit II 30 = 40 um

Den strukturellen Verinderungen entsprechen, wie chemisch—analytische Un-
tersuchungen mit Hilfe der Spektrallampe von RSV /9/ ergeben haben, Ver-
schiebungen in den Konzentrationen der Legierungselemente. Die Konzentra-
tionsidnderungen der Elemente Cr, Ni, Mn, Mo, V, Nb, Ti und C entsprechen
dabei den strukturellen Befunden. Konzentrationsprofile sind in Abb. 8 dar-
gestellt. In der Schicht Ferrit I finden wir einen steilen Konzentrations-
abfall der Elemente Cr, Ni, Mn, V, Nb und Ti. Dagegen nimmt der Gehalt an

Fe und Mo in dieser Zone zu,
In der Schicht Ferrit II ist fiir die genannten Elemente ein schwacher Gra-

dient meBbar. In etwa 35 um Tiefe erreicht die Konzentration an Cr, Ni, Mn,

V und Nb den Wert im Ausgangszustand.

5. Stabilitidt des Werkstoffgefiiges

An einer groBfen Anzahl von Schliffbildern, die von langzeitig in Natrium
exponierten Proben hergestellt worden sind, wurde gepriift, ob sich auch
auBerhalb der durch die Korrosion ummittelbar betroffenen Zonen Verinde-
rungen im Gefiige und der Hirte als Folge der Natriumkorrosion ergeben ha-
ben. Die Priifung der Korngrdfen hat keine Verdnderungen angezeigt. Die
Hidrte ist in der Grenzzone zwischen der Ferrit II-Schicht und der Matrix
schwach erh8ht, vermutlich infolge einer Aufkohlung, die an dieser Stelle

ihren h8chsten Umfang aufweist. Ausscheidungen sind im Bereich des Hirte-
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maximums ebenfalls gelegentlich leicht angehduft, in der Matrix sind mit

metallografischen Methoden keine Veridnderungen feststellbar.

6. Effekte langzeitiger Natriumeinwirkung

In der Literatur war auf eine Erscheinung hingewiesen worden, die vor al-
lem bei stabilisierten Austeniten auftreten sollte, Danach bilden sich bei
langen Expositionszeiten (iiber 2500 h) Mikroporen entlang Korngrenzen, die
ein Netzwerk bis zu einer Tiefe von 100 ym in 15000 h formen k&nnen /6/.
In den Versuchen an den Hiillwerkstoffen W,-Nr, 1.4970, 1.4981 und 1.4988
traten solche Effekte nur schwach auf und waren auf die ohnehin durch die
Natriumkorrosion beeinfluBte Zone beschridnkt. Die von der Oberfldche beob-
achtbaren L8cher (s. Abb. 5) k&nnen, wie die rastermikroskopische Aufnahme
eines Schliffs einer Hiillrohrprobe aus W.-Nr., 1,4988 in Abb. 9 zeigt, eine

Tiefe von iiber 30 um erreichen.
Die Unterschiede in den Befunden der Literatur und unserer Versuche fiihren

wir auf die hohe Reinheit unserer vakuumerschmolzenen Probenwerkstoffe zu-

rick.

7. In-pile Effekte

Die Herstellung von Beziehungen zwischen Kreislaufversuchen und Bestrah-
lungsversuchen in natriumgekiihlten Reaktoren (Rapsodie und DFR) ist schwie-
rig. In den In-pile Versuchen waren keine Standardparameter (Temperatur,
Sauerstoffgehalt) eingestellt, daher waren auch keine vergleichbaren Effek-

te zu erwarten.

Fiir die bestrahlten Brennstidbe stehen die Standardmethoden der Nachbehand-
lung und Untersuchung nicht zur Verfiigung. Bei der Anwendung der Mikroson-

de fehlt es an Erfahrungen in der Problematik der Korrosionsuntersuchung.

Alle Befunde sind hinsichtlich ihrer Aussage iiber AuBenkorrosion als sehr
fragwiirdig anzusehen, es besteht noch eine Informationsliicke, die bei nach-
folgenden Untersuchungen geschlossen werden sollte. Die Folgerung, daB Aus-

senkorrosion keine die Standzeit der Brennstdbe begrenzende Erscheinung war,
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ist allerdings zulidssig.

8. Konzentrationsidnderungen an B, N und C

Analysen der in Natrium korrodierten Proben von Hiillwerkstoffen haben erge-
ben, daB liber die Korrosionszone hinaus Konzentrationsveridnderungen an B,

N und C das ganze Hlllrohr betreffen kénnen.

Profile der Kohlenstoffkonzentration, gemessen mit der Spektral-Lampe von
RSV /9/, sind in Abb. 10 aufgezeichnet. Ein starker Konzentrationsgradient
findet sich in der Ferritzone, ein schwicherer in der Zone der ferritisier-
ten Korngrenzen, und ein Maximum der Kohlenstoffkonzentration, bis zum vier—-
fachen der Ausgangskonzentration, tritt am Beginn der Matrix auf., Im auste-
nitischen Gefilige fd4llt der C—Gehalt nach innen nur langsam ab, und selbst

in 150 um Tiefe ist der Ausgangswert des C-Gehalts noch nicht wieder erreicht.

Die Proben aus W.-Nr., 1.4970 hatten, wie schon in der Literatur berichtet

/10/, starke Verluste an Bor aufzuweisen.

Ausgangszustand: 55 ppm B
therm. Parallelprobe: 18-22 "
Korrosionsprobe: 20-23 "

Die Verluste sind in der Korrosionszone am stdrksten, betreffen aber dar-
iiber hinaus weite Teile des Hiillrohres, bei 40 pm Tiefe fanden sich etwa

15 ppm Bor.

Die Befunde friiherer Versuche /10/ hinsichtlich des Verlusts an Stickstoff,
zum Beispiel im 5000h-Versuch im Kernforschungszentrum Seibersdorf, bei dem
der Stickstoffgehalt von 900 auf 200 ppm zuriickgegangen war /11/, haben

sich in den jilingsten Versuchen nicht bestdtigt. Weitere Analysen miissen die

Diskrepanzen in dieser Frage kldren.

9, Wirkung des Natriums auf mechanische Langzeiteigenschaften der

Hiillrohrwerkstoffe

In den Innendruckkriechversuchen (SGAE 1.4 und HT! und HT 2) wurde der Fra-
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ge nachgegangen, ob die Natriumkorrosionseffekte die mechanischen Langzeit-
eigenschaften der Hiillrohre beeinflussen. Dabei wurde besonders an die Ef-~
fekte gedacht, die das gesamte Hiillrohr betreffen: Veridnderungen der Kon-

zentrationen an C, N und B,

In Abb. !l sind die Kriechgeschwindigkeiten (definiert als Kriechdehnung in
% dividiert durch die Versuchszeit in h) der in Natrium und im Vakuum bei
700°¢C ausgelagerten Proben gegen die Tangentialspannungen aufgetragen. Die
Kriechgeschwindigkeit der in Natrium eingesetzten Proben ist nach diesen
Befunden nicht nennenswert erhdht. Ungilinstigere Befunde im Versuch SGAE 1.4

/11/ haben sich also nicht bestidtigt.
Die Versuche werden jedoch weitergefiihrt; da mit weiteren Anderungen am

Hiillrohr hinsichtlich der Gehalte an C, N und B gerechnet werden muf, ist

ein Effekt auf die mechanischen Langzeiteigenschaften nicht auszuschliefen.

10. Effekte am Hiillrohr

Die Abtragung durch Korrosion an einem Brennstab ist wegen der Temperatur-
gradienten lings des Stabes ungleichmidBig. Das Maximum tritt bei der h&ch-
sten Wandtemperatur am Ubergang vom Brennstoff zum oberen Brutstoff auf.

Auch die inneren Effekte = Ferritschicht, Korngrenzenferrit, BNC-Verschie-
bungen - werden nur in der Zone der hdchsten Temperatur eine Rolle spielen.
Schematisch ergibt sich ein Verlauf der Abtragung, wie er in Abb. 12 ange-

geben ist,

Bei der hot-spot Temperatur (685°C) miissen wir fiir ein Jahr Standzeit fol-

gende Effekte bei der Auslegung der Hiillrohre berilicksichtigen:

685°C Abtragung, max. 23,5 um
Ferritschicht 16,0 "
Schwichung 39,5 um

ferner: Korngrenzenferrit bis 50 um

Die Hiillwerkstoffe 1.4970, 1.4981 und 1.4988 unterscheiden sich untereinan-

der hinsichtlich ihrer Bestindigkeit in Natrium nicht. Da sie bei hohem Tem-
peraturen nicht entkohlt wurden und ihre Festigkeit durch Natrium kaum beein-
triachtigt wird, diirften sie den Stahl AISI 316 in ihrem Verhalten in Natrium

iiberlegen sein.
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dem Anitzen mit Oxalsiure zur Hervorhebung der ferriti-
schen Randschicht und Korngrenzen

14988

Abb, 7 Mittels Interferenz sichtbar gemachte Ferrit-Anteile auf
Schliffbildern der Werkstoffe 1.4970, 1.498! und 1,4988
nach 5000 h Einsatz in Na von 700°C
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Abb. 9 Schliffbild in Rasteraufnahme der Randschicht einer
Probe aus 1.4988 mit Hohlraumbildung
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Abb. 10 Konzentrationsprofile des Kohlenstoffs in Hiillrohrproben
(5000 h Na, 700°C) aus 1.4970, 1.4981 und 1.4988
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1. Einleitung

In vorhergehenden Berichten wurde bereits ausfiihrlich iiber die mechanischen
Eigenschaften der potentiellen Hiillwerkstoffe vor und nach Bestrahlung /1/,
{iber das bestrahlungsinduzierte Schwellen und Kriechen /2/ sowie iiber das
Vertrdglichkeits~ /3/ und Korrosionsverhalten /4/ berichtet. Damit wurden
die Eigenschaften, die fiir die sehr unterschiedlichen und komplexen Bean-
spruchungen des Hiillrohrs eines Schnellbriiter—-Brennstabes maRgebend sind,
im Detail behandelt. Aufgabe dieses Berichtes soll es sein, die Auswahl-
und Entwicklungskriterien fiir einen Hiillwerkstoff in ihrer Gesamtheit und
damit auch in ihrer gegenseitigen Beeinflussung zu betrachten und zu einer
zusammenfassenden Beurteilung des derzeitigen Standes der Hiillmaterialaus-—

wahl sowie der Aspekte zukiinftiger Entwicklungen zu kommen.

Im Gegensatz zur Zeit vor etwa 8-10 Jahren,als die Auswahlkriterien man-
gels ausreichender Kenntnisse der Vorgidnge auf geringe Neutronenabsorption
sowie ausreichende Zeitstandfestigkeit und Korrosionsbestidndigkeit be-—
schrinkt waren, ist die Liste der Kriterien jetzt verstidndlicherweise viel
umfangreicher und mehr spezifiziert, obwohl auch heute noch eine Reihe von

Kriterien nur ungeniigend gekennzeichnet werden k&nnen.

Im einzelnen muB man sich bei der Beurteilung eines Hiillwerkstoffes mit

folgenden Kriterien auseinandersetzen:

1. Geringe Neutronenabsorption

2, Ausreichende Zeitstand- und Kriechfestigkeit bis
zu Temperaturen von etwa derzeit 700°C

3. Ausreichende Festigkeit im mittleren Temperatur-—
bereich (350-550°C)

4, Moglichst geringe Versprddung durch Bestrahlung, d.h.
moglichst hohe Duktilit#dt iber den gesamten Temperatur-
bereich von 350-700°C

5. Glinstiges Schwellverhalten d.h. a) mdglichst niedrige
Schwellrate und b) schwache Temperaturabhingigkeit des
bestrahlungsinduzierten Schwellens

6. Genaue Kenntnis des bestrahlungsinduzierten Kriechens
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7. Ausreichende Na-Korrosionsbestindigkeit

8. Ausreichende Vertridglichkeit mit Brennstoff
. und Spaltprodukten .

9, Wirtschaftliche Fertigung der Hiillrohre

Ein flir die Brennstabhiillen geeigneter Werkstoff ist daher nicht durch eine
- ganz bestimmte hervorragende - Eigenschaft gekennzeichnet, er zeichmet
sich vielmehr durch die optimale Kombination der verschiedenen geforderten

Eigenschaften aus.

Eine kritische Beurteilung und Auswahl der geeigneten Werkstoffe, insbeson-
dere aber auch Hinweise fiir ihre Verbesserung, setzen eine mglichst umfas-
sende Kenntnis des Einflusses der Werkstoffzusammensetzung und des Werkstoff-
zustandes auf die verschiedenen geforderten Eigenschaften voraus. Bei vielen
der Eigenschaften sind diese Abhingigkeiten noch garnicht oder nur sehr un-
vollstédndig bekannt, so daB man hier eine Beurteilung auf wenigen experi-

mentellen Ergebnissen aufbauen muR.

Wie aus den vorangegangenen Berichten zu entnehmen ist, werden als Werkstoff
fiir Brennstabhiillen in der BRD eine Reihe hochwarmfester stabilisierter
austenitischer Stdhle in Betracht gezogen, insbesondere die Stdhle 1.4981,
1.4988 und 1.4970.

Dieser vor 7-9 Jahren getroffenen Vorauswahl lagen die hohe Festigkeit der
stabilisierten St#hle, die industrielle Erfahrung mit ihnen sowie die Zu-

lassung dieser Stdhle filir Anwendung bei hheren Temperaturen zugrunde.

Die folgenden Ausfiihrungen beziehen sich daher primir auf die Gruppe der
hochwarmfesten austenitischen Stdhle, mit Schwergewicht auf den stabilisier-—

ten Stihlen.

Es soll gezeigt werden, welche der zahlreichen geforderten Eigenschaften

auf Grund einer starken Abhingigkeit von Werkstoffzusammensetzung und/oder
—zustand als echte Auswahlkriterien zu betrachten sind und welcher der un-
tersuchten Stidhle danach als derzeit glinstiger Hiillwerkstoff angesehen wer-—

den kann.
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2., Kriterien fiir Hiillmaterialauswahl

Bei den zur Beurteilung anstehenden austenitischen St#hlen ist der Unter-
schied in der Weutronenabsorption der einzelnen Stidhle so gering, daf sich
keine Priferenz fiir einen bestimmten Stahl hinsichtlich der Neutronenabsorp-

tion ergibt.

Die Zeitstand— und Kriechfestigkeit austenitischer Stdhle ist stark von der
Zusammensetzung und dem Werkstoffzustand abhingig, so daf man hier ein ech-
tes Auswahlkriterium vorliegen hat. Von den zur Auswahl stehenden Stdhlen
weist der Stahl 1.4970 eindeutig die hichste Kriechfestigkeit auf. Dies
gilt sowohl flir den bestrahlten als auch fiir den unbestrahlten Werkstoff,

wie in einem der vorausgegangenen Berichte gezeigt wurde /1/.

Neben der Zusammensetzung bestimmt der Werkstoffzustand ebenfalls maRgeb-
lich das Kriechverhalten, wobei es von der Stahlzusammensetzung, insbeson-—
dere dem Kohlenstoffgehalt und der Stabilisierung abhdngt, in welchen Gren-
zen die Kriecheigenschaften durch mechanisch-thermische Vorbehandlungen ver-
indert werden konnen., Im allgemeinen steigt die Kriechfestigkeit in der Rei-
henfolge 1) 1dsungsgegliiht + ausgelagert,>2) 1l8sungsgegliiht, 3) ldsungsge-
gliht + kaltverformt (+ ausgelagert).

Wird eine hohe Kriechfestigkeit angestrebt, so ist der Stahl 1.4970 im
losungsgegliiht — kaltverformten Zustand als derzeit optimal anzusehen. Exr-
wihnt sei, daB die Neutronenbestrahlung das Kriechverhalten der Stdhle im

kaltverformten Zustand nicht nennenswert beeinflufit.

Bei Temperaturen unterhalb 550°C ist die Kurzzeitfestigkeit fiir das mecha-
nische Verhalten maBgebend. Sie wird, wie gezeigt wurde, weitgehend durch
die Bestrahlungsverfestigung festgelegt, die dazu fiihrt, daB bei Neutronen-
fluenzen > 3 x 1022 n/cm? Streckgrenze und Duktilitdt der Stihle von der
Zusammensetzung und Vorbehandlung praktisch unabhidngig sind und allein durch

die HShe der Bestrahlungstemperatur bestimmt werden /1/.
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Dieser nivellierende EinfluB der Bestrahlung bedeutet, daB die Festigkeits—
eigenschaften im mittleren Temperaturbereich kein echtes Auswahlkriterium
darstellen,weil sich daraus keine Prédferenz filir einen bestimmten Stahl und

Werkstoffzustand ableiten 1ldBt,

e et e e st o Ko e st e ey S e s e ey s Bl s st a0

Wahrend die absolute HShe der Bruchdehnung austenitischer Stidhle bei mitt-
leren Temperaturen und hohen Neutronenfluenzen, wie eben erwdhnt wurde,
praktisch allein durch die Bestrahlungstemperatur festgelegt wird, beste-
hen bei Temperauten oberhalb etwa 550°C z.T. erhebliche Unterschiede in

der Duktilitdt zwischen verschiedenen Stihlen und Vorbehandlungen. Bei die-
sen Temperaturen fiihrt die als Folge der He-Bildung auftretende Hochtempe-
raturversprddung zu einer drastischen Reduzierung der Bruchdehnung. Die
Nachbestrahlungsduktilitdt ist dabei nicht nur von der Neutronenfluenz, der
Bestrahlungs- und Priiftemperatur, der Dehnungsgeschwindigkeit und der Zusam-—
mensetzung abhingig, sondern in entscheidendem MaBe auch vom Werkstoffzu-
stand, wobei der kaltverformte Zustand wegen der sehr geringen Werte als

unglinstig anzusehen ist.

Da der kaltverformte Zustand aber nicht nur vom Standpunkt der Kriechfe-
stigkeit, sondern wie in einem vorangegangenen Bericht /2/ gezeigt wurde,
insbesondere aus Griinden des Schwellverhaltens wiinschenswert ist, mufte
versucht werden, die Duktilitdt eines kaltverformten Stahles durch geeig-
nete Behandlungen zu erhdhen. Unsere Ergebnisse zeigen, daB eine bestimm—
te Auslagerung des Stahls 1.4970 vor der Kaltverformung zu einer merkli-
chen Erh8hung der Duktilitdt fiihrt ohne das Schwellverhalten unglinstig zu
beeinflussen. Damit erreicht man die bisher beste Kombination von Kriech-

festigkeit, Hochtemperaturduktilitdt und Schwellverhalten.

DaR die Hochtemperaturversprddung im Gegensatz zur Bestrahlungsverfesti-
gung nicht zu einer Nivellierung der Eigenschaften der verschiedenen Stih-—
le fiihrt zeigt Bild 1, in dem die Zeitstandbruchdehnung in Abhingigkeit

von der 1000 Std.~Zeitstandfestigkeit bei 650°C fiir die St#hle 1.4988 und
1.4970 nach einer Bestrahlung mit 1022 n/cm? aufgetragen ist. Man sieht,

daR der Stahl 1.4970 in der Kombination von Zeitstandfestigkeit und Nach-
bestrahlungsduktilitdt dem Stahl 1.4988 (und 1.4981) deutlich iiberlegen ist.
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Bei den vorangegangenen Ausfilihrungen iliber die Bestrahlungsversprddung wur-
den zweil Bereiche angesprochen; a) der, in dem die Bestrahlungsverfesti-
gung (durch Poren, Versetzungsringe etc.) iiberwiegt und b) derjenige, in

dem die Duktilitidt primidr durch die Hochtemperaturversprddung bestimmt wird,

Uber den Ubergangsbereich (v 55046OO°C), in dem noch eine Bestrahlungsver-
festigung vorliegt aber bereits eine Hochtemperaturversprddung auftritt,

wissen wir derzeit noch zu wenig um genau sagen zu kdnnen, ob die Versprs-
dung in diesem Gebiet in #hnlicher Weise von der Stahlzusammensetzung und
dem Werkstoffzustand abhdngt wie im Bereich der reinen Hochtemperaturver-

sprodung.

O s e e

Die bestrahlungsinduzierte Porenbildung /2/ in den Brennstabhiillenund BE-

Kdsten spielt fiir das Brennelementverhalten eine sehr entscheidende Rolle,

Die umfangreichen Ergebnisse auslidndischer und eigener Untersuchungen iber
das Schwellverhalten austenitischer Stdhle bei hohen Neutronenfluenzen ha-
ben uns sowohl Aussagen iliber die Temperatur— und Dosisabhingigkeit des
Schwellens geliefert als auch wichtige Hinweise auf die Abhédngigkeit der
Porenbildung von Werkstoffzusammensetzung und -zustand gegeben, Nach dem
derzeitigen Kenntnisstand sollten von seiten der Stahlzusammensetzung die

Porenbildung vermindern:

1. Ein Zustand mischkristallbildender Elemente mit mdglichst

groBer Atomdifferenz und

2. eine Reduzierung der Menge an M,3Cg-Ausscheidungen, sei es
durch Erniedrigung des C-Gehaltes (wie im Falle des 316 L)

oder durch Stabilisierung.

Die von uns vorgesehenen Stidhle erfiillen diese beiden Forderungen bereits
weitgehend, die erste durch den Mo-Gehalt, die zweite durch die Ti~ bzw.

Nb-Stabilisierung.

Neben der Zusammensetzung beeinfluft sehr stark auch der Werkstoffzustand

die Schwellrate. Hier ist es insbesondere die Kaltverformung, die, wie in
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einem der vorangegangenen Berichte gezeigt wurde, sowohl den maximalen
Schwellbetrag erniedrigt als auch die Temperaturabhingigkeit der Schwell-

rate positiv veridndert.

Auf Grund von Bestrahlungsversuchen in Reaktoren und Beschleunigern haben
wir einen guten Uberblick iiber die Temperatur- und Dosisabhingigkeit unse-
rer Stihle fiir den Temperaturbereich bis etwa 600°C. Das beste Verhalten
zeigt dabei auch im Vergleich zum 207 kaltverformten AISI 316 der Stahl
1.4970 im kaltverformten (15%) Zustand.

Das Schwellverhalten bei Temperaturen dicht oberhalb 600°C, dessen Mecha-
nismus von dem bei tieferer Temperatur abweicht, bedarf noch einer genau-
eren Untersuchung. Die Ergebnisse deuten darauf hin, daB ein Schwellen hier
erst bei Weutronendosen > 5 x 1022 n/cm? einsetzt, dann aber vermutlich mit
einer stirkeren Dosis— und Temperaturabhingigkeit. Hierbei ist darauf hin-
zuweisen, daB die maximale Neutronendosis am heifen Ende der Brennstidbe er-

heblich niedriger liegt als in der Stabmitte.

Das bestrahlungsinduzierte Kriechen /2/ spielt fiir die Brennelementkisten
wegen des Spannungsabbaues eine grdRere Rolle als fiir die Hiillrohre. Trotz-
dem ist eine mdglichst genaue Kenntnis der Kriechgeschwindigkeit und ihrer
Abhingigkeit von Spannung, Temperatur, Neutronenfluf und —dosis sowie Werk-
stoffzusammensetzung und -zustand erforderlich. Himsichtlich der fiir die
Werkstoffauswahl maBgebenden Abhdngigkeit des bestrahlungsinduzierten Krie-
chens von der Zusammensetzung und dem Werkstoffzustand lassen die bisheri-
gen Ergebnisse an austenitischen Stdhlen keine nennenswerte,eindeutige Ab-
hingigkeit von den Werkstoffparametern erkennen, so daB vom Standpunkt des
bestrahlungsinduzierten Kriechens bisher keine Priferenz fiir einen bestimm~

ten Stahl bzw. Vorbehandlungszustand angesprochen werden kann.

2.7 Korrosionsverhalten

Neben den bisher genannten mechanischen und physikalischen Eigenschaften
spielt das Korrosionsverhalten der Brennstabhiille gegeniiber dem fliissigen
Natrium sowie die Vertridglichkeit mit dem oxidischen Brennstoff und den

Spaltprodukten eine wesentliche Rolle,
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Die vorliegenden Ergebnisse, die im vorangegangenen Bericht /4/ ausfiihrlich
behandelt wurden, zeigen, daf die Korrosion der Hiillen im Natrium unter den

vorgesehenen Betriebsbedingungen nicht standzeitbegrenzend ist.

Das Korrosionsverhalten der drei genannten Stdhle in Na wurde bei Tempera-
turen bis 700°C, Strdmungsgeschwindigkeiten bis 5 m/s und 0o-Gehalten von
2 bis 25 ppm untersucht. Danach bewirkt strdmendes Natrium mit 7 ppm Op bei
700°C einen jéhrlichen Abtrag von etwa 20 um, die Bildung einer durchgehen-
den, festigkeitsmindernden Ferritschicht von 10 um sowie einer Ferritisie-
rung der Korngrenzen bis etwa 50 um Tiefe, die jedoch keine Festigkeitsab-

nahme zur Folge hat,

Auch hier liegt keine so starke Abhdngigkeit der Korrosionsraten von Stahl-
zusammensetzung und -zustand vor, daB man auf Grund des Korrosionsverhal-

tens einen bestimmten Stahl eindeutig bevorzugen wiirde.
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Die letztgenannte Aussage gilt bei dem derzeitigen Stand unserer Kenntnis-
se auch fiir den chemischen Angriff der Hiille durch die Spaltprodukte, iiber
die ebenfalls bereits ausfiihrlich berichtet wurde /3/ und die zu einer we-
sentlich stdrkeren Schidigung der Brennstabhiille fﬁhreﬁ kann, als die Kor-

rosion durch das fliissige Natrium,

Trotz der in einigen F#llen sehr unterschiedlichen Angriffstiefenan Hiillen
der verschiedenen Bremnstabbestrahlungen, deren Ursache nicht immer klar
ist, 14BRt sich derzeit kein eindeutiger EinfluB der Stahlzusammensetzung
(im Bereich der untersuchten St#hle) bzw. des Vorbehandlungszustandes auf

den chemischen Angriff der Hiille erkennen.

3. AbschlieRende Betrachtung

Aus den bisherigen Ausfiihrungen ergibt sich, daB es im wesentlichen die Fe-
stigkeit bei hdheren Temperaturen, die Hochtemperaturversprddung und das
Schwellverhalten sird, die eine starke Werkstoffabhingigkeit aufweisen und

nach denen der optimale Stahl auszuwdhlen ist, wdhrend die Bestrahlungsver-
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festigung, das bestrahlungsinduzierte Kriechen, die Na-Korrosion und die
Vertridglichkeit in weit geringerem MaBe von den Stahlparametern abhingig
sind und damit in der Bedeutung als Auswahlkriterium beim Vergleich ver-

schiedener Stdhle zuriicktreten.

Ein Vergleich der untersuchten Stihle in den verschiedenen Werkstoffzustidn-
den fiihrt unter den eben genannten Gesichtspunkten zu dem Ergebnis, daB der
Stahl 1.4970 im l8sungsgegliiht - kaltverformten Zustand oder noch besser im
ausgelagert - kaltverformten Zustand als der filir die Brennstabhiillen des

SNR 300 derzeit am besten geeignete Werkstoff anzusehen ist.

Dies bedeutet keineswegs, daB nicht auch die anderen Stihle den fiir den er-
sten Kern des SNR 300 geforderten Bedingungen geniigen. Man wird sie deshalb

auch in Zukunft weiterhin als potentielle Hiillwerkstoffe in Betracht ziehen.

Zweifellos weisen unsere Kenntnisse iliber das Materialverhalten unter den
komplexen, schwer iiberschaubaren Bedingungen des Reaktorbetriebes noch er-
hebliche Liicken auf, so daf man auch in Zukunft intensiv an der Weiterent-
wicklung der Hiillwerkstoffe arbeiten und dabei auch das Entwicklungspoten-—
tial anderer Werkstoffe, insbesondere unter dem Gesichtspunkt der steigen-
den Anforderungen voll ausschdpfen muB. Hier sind insbesondere ferritische
Stdhle sowie Ni- und V-Legierungen zu nennen, die wir seit vielen Jahren
intensiv untersuchen und entwickeln. Jeder dieser Werkstoffe ist den auste-
nitischen St#hlen in einzelnen Eigenschaften iiberlegen, bisher jedoch noch

nicht in der Kombination der Eigenschaften.

Voraussetzung flir sehr gezielte Werkstoffentwicklungen ist die klare Erken-
nung der standzeitbegrenzenden GrdRen sowie die weitere Aufklirung der
zahlreichen Phinomene und Werkstoffeigenschaften wie Schwellverhalten bei
héheren Temperaturen (> 600°C), Schwellverhalten bei Temperaturidnderungen,
mechanisches Verhalten unter transienten Bedingungen, Mechanismen der

Strahlenversprodung, um nur einige Beispiele zu nennen.

Die vertieften Kenntnisse {iber die Auswahl und Entwicklungskriterien, der
zunehmende Einblick in die komplexen Beanspruchungsvorginge und das wach-

sende Verstidndnis der Werkstoffabhingigkeit des komplexen Bestrahlungsver-—
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haltens werden es uns jedoch ermdglichen, die bisher zwangsweise vorherr-
schende empirisch-analytische Arbeitsweise etwas zu verlassen und zu einer

noch gezielteren Werkstoffentwicklung und -verbesserung kommen.
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1. Einleitung

Das Hillrohr eines Brennstabes hat die Aufgabe, um den Bremnstoff einen
Schutzmantel zu bilden, dessen eine Funktion es ist, Brennstoff und Kiihl-
mittel voneinander getrennt zu halten, und dessen zweite Funktion es ist,
ein Entweichen der im Laufe des Abbrandes gebildeten radioaktiven Spalt-
produkte in das Kiihlmittel zu verhindern. Die wihrend des Betriebes eines
‘Reaktors‘auftretenden Belastungen des Hiillrohres sollen diese Schutzfunk~-
tion nicht beeintrdchtigen. Es ist deshalb wichtig zu wissen, welche Ur-
sachen zu einem Versagen des Hiillrohres filhren kénnen, ab wann mit einem
moglichen Versagen zu rechnen ist und ob durch geeignete Vorkehrungen

dieses Versagen vermieden werden kann.

Ursachen, die zu einer Beschddigung und damit zu einem Versagen des Hiill-

rohres flihren kdnnen, sind:

- eine schnelle Anderung der Stableistung mit starker mechanischer
Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille, die zum Uberschreiten

der Bruchfestigkeit des Hiillmaterials fiihren kann,

- die stationdre Belastung des Hiillrohres durch den wachsenden Spalt-
gasinnendruck umd den stationdren Festkdrperdruck durch den Brennstoff,
die mit der Zeit zu einem Uberschreiten der Bruchdehnung fihren kann

und

- eine Verdnderung der mechanischen Eigenschaften des Hiillmaterials
durch wechselnde thermische und mechanische Beanspruchung, die zu

einer Ermidung des Materials fiihren kann,

Diese Ursachen filr einen Bruch der Hiille werden umso wahrscheinlicher, je
hoher der Abbrand des Brennstabes ist, d.h. je stdrker das Hiillmaterial

unter dem EinfluB der Neutronenbestrahlung und unter Einwirkung der Tempe-
ratur in seinen Eigenschaften veridndert wurde und je mehr durch die Korrosion
der Hiille, von innen unter dem EinfluB der Spaltprodukte und von auBen unter

dem EinfluB des Kilhlmittels, deren Festigkeit vermindert wurde.

Neben den drei erwdhnten weitgehend von dem Verhalten der Hiille abhdngigen
und auf eine direkte Schi3digung der Hiille hinauslaufenden Versagensursachen

eines Brennstabes steht eine weitere, vierte Ursache:

- das Schmelzen des Brennstoffes.
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Es fiihrt zu einer axialen Verlagerung von Brennstoff und damit zu einer

unkontrollierten 8rtlichen Reaktivititsidnderung im Reaktorkern.

Voraussagen i{iber das mbgliche Versagen eines Brennstabes setzen voraus,
daB sein Verhalten unter den verschiedenen im Reaktor mdglichen Betriebs-
bedingungen bekannt ist, Dieses Verhalten wird durch viele Einzelvorginge
bestimmt, wie z.B. das Schwellen und Kriechen von Brennstoff und Hiille,

RiBbildung und RiBausheilung des Brennstoffes und viele andere mehr.

2, Aufgabenstellung

Eine wesentliche Aufgabe der Brennstabentwicklung besteht darin, durch
qualitative und quantitative Analysen sowohl den Mechanismus der Einzel-
vorgdnge als auch deren EinfluB auf das Gesamtverhalten des Brennstabes
aufzukliren. Fir die Durchfliihrung einer quantitativen Analyse ist es
notwendig, die einzelnen Vorgidnge in Modellen zu erfassen und ihre Wech~
selwirkung bzw. gegenseitige Abhdngigkeit durch eine:-geeignete Kopplung
der einzelnen Modelle zu berilicksichtigen. Diese modelltheoretische Be-
handlung des Brennstabes muf sowohl dem zeitlichen Ablauf der einzelnen
Vorgdnge als auch dem zeitlichen Wechsel der Betriebsbedingungen gerecht

werden.

2.1 Ziel

Aufgrund der Vielfalt der zu beriicksichtigenden Einzelphdnomene und

aufgrund der Kompliziertheit ihrer gegenseitigen Abhidngigkeit ist die

gestellte Aufgabe nur durch den Einsatz der durch elektronische Rechen-

anlagen gebotenen Moglichkeiten zu bewdltigen. Das Ziel der Modell~-
theorie ist es deshalb, das komplexe Verhalten des Brennstabes auf

einen Formalismus abzubilden, der auf Rechenmaschinenprogramme iiber-
tragen werden kann. Solche Rechenmaschinenprogramme sind in der Lage,
das Verhalten eines Brennstabes unter den tats#chlich herrschenden
Betriebsbedingungen zu simulieren. Dadurch werden sie in vielfdltiger

Weise anwendbar, wie z.B. zur

-  Untersuchung des Einflusses einzelner Materialeigenschaften auf

das Brennstabverhalten,
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Untersuchung des Einflusses bestimmter Betriebsbedingungen auf
das Brennstabverhalten, z.B. mit dem Ziel, kritische Betriebs-

zustdnde aufzuspliren,

Untersuchung des Einflusses einzelner Auslegungsparameter auf
das Brennstabverhalten, z.B. mit dem Ziel der Optimierung der

Brennstabauslegung,

Durchfiihrung der Auslegungsrechnungen selbst,

Uberpriifung von Spezifikationen und Spezifikationstoleranzen,
Nachuntersuchung von bestrahlten Brennstdben,

Uberpriifung und nétigenfalls Verbesserung bzw. Erweiterung der
Modellvorstellungen zum Materialverhalten anhand der Ergebnisse
aus Bestrahlungsversuchen und anderen experimentellen Unter-

suchungen,

zur akkumulierenden Speicherung der experimentellen Erfahrung
mit der M8glichkeit des raschen Zugriffs zu dieser Erfahrung

bei der Anwendung des Rechenprogrammes und

damit zur Interpolation und Extrapolation der gesammelten experi-

mentellen Erfahrungen und schlieBlich zur

Ableitung von Versagenskriterien.

Realisierung

Aus den aufgezdhlten unterschiedlichen Anwendungsmdglichkeiten leiten
sich Forderungen ab, die von einem einzigen Rechenprogramm in sinn-

voller Weise nicht gleichzeitig erfiillt werden kdnnen.

Ein Rechenprogramm, das vorrangig zur Auslegung von Brennstiben
verwendet wird, soll handlich und leicht {iberschaubar sein und
vor allem mit kurzen Rechenzeiten auskommen., Diese Forderung

148t sich nur dann verwirklichen, wenn die Einzelmodelle, die das
Materialverhalten beschreiben, auf ein noch zulissiges MaBR ver-
einfacht werden., Zu den Rechenprogrammen dieser Kategorie ist z.B.

das bei INTERATOM entwickelte Rechenprogramm IAMBUS zu zdhlen /1/.
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-~  Eine genaue Untersuchung des Brennstabverhaltens erfordert eine
detailliertere Beschreibung der Materialphdnomene in Einzel-
modellen und eine sorgfdltigere Kopplung dieser Modelle. Rechen-
maschinenprogramme mit diesem Anwendungszweck sind deshalb not-
wendigerweise umfangreicher und komplizierter und in manchen
Fdllen auch rechenzeitintensiver.

Die im IMF entwickelten Rechenprogramme, die unter dem Namen
SATURN zusammengefaBt sind, gehSren zu dieser zweiten Kategorie
/12,3,4/.

- Die gezielte Untersuchung einzelner Materialphdnomene ist im
Rahmen solcher umfassender Rechenprogramme unzweckmifig. Es emp-~
fiehlt sich stattdessen eigene unabhingige Rechenprogramme zu ent-
wickeln, die wegen des eingeschrinkten Umfangs im Detail noch ge-
nauer sein kdnnen. Die mit diesen Rechenprogrammen gewonnenen Er-
kenntnisse konnen auf einfachere Modelle iibertragen und auf diese
Weise in umfassendere Rechenprogramme bzw, Auslegungsprogramme
integriert werden.

Ein Beispiel aus dieser Kategorie ist das Rechenprogramm PAUK,
das auf die Behandlung der mechanischen Wechselwirkung zwischen
Brennstoff und Hiille bei zyklischen Betriebsbedingungen speziali-

siert ist /5/.

3. Wesentliche Merkmale der SATURN-Programme

3.1

KonzeEt

Die im IMF entwickelten SATURN-Programme sind auf die Untersuchung

des Brennstabverhaltens unter normalen Betriebsbedingungen ausgerich-
tet.

Sie bestimmen die thermische, mechanische und Strahlenbelastung des
Brennstabes in direkter Abh#ngigkeit von den Verhdltnissen, die

wihrend des Einsatzes dieses Stabes im Reaktor tatsdchlich herrschen.
Die wechselseitige Beeinflussung der im Brennstab auftretenden Material-
phénomene wird durch die geeignete Verkniipfung von Modellvorstellungen,

die diese Phinomene beschreiben, erfaft.
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Den verschiedenen Versionen des Rechenprogrammes SATURN-1 ist ge-
meinsam, daf ihr Formalismus auf die Behandlung einer Scheibe des
Brennstabes beschridnkt ist. Die Materialphinomene, die in dieser
Scheibe auftreten, und die GrdRen, die den Zustand dieser Scheibe
beschreiben, werden dabei nur in ihrer radialen Abhlngigkeit erfaft,
wobeli Axialsymmetrie vorausgesetzt ist. Es wird weiter angenommen,
daB ebene Querschnitte bei einer Verformung in axialer Richtung

eben bleiben.

Diese Ndherung stellt fiir sehr viele und wesentliche Materialph#nomene,
deren azimutale und axiale Abhingigkeit vernachldssigbar ist, eine zu-

treffende und ausreichende Beschreibung dar.

Mit der aus dem Rechenprogramm SATURN~l entwickelten Stabversion
SATURN-2 kann auf der Basis der in SATURN-!1 enthaltenen Modellvor-
stellungen das Verhalten eines Brennstabes unter Einbeziehung axialer
Abhidngigkeiten untersucht werden. Die wesentliche Erweiterung gegeniiber
SATURN-1 besteht darin, daB der Druckaufbau im Stab aus der in den
verschiedenen axialen Zonen unterschiedlichen Spaltgaserzeugung und

-freisetzung in Abhidngigkeit von den Betriebsbedingungen berechnet

“wird.

Eine vollstidndige Erfassung der in einem Brennstab auftretenden axialen
Phdnomene wird mit dem Rechenprogramm SATURN-3 ermdglicht /6/. Sein
wesentlicher Teil ist ein Mechanik-Programm, das neben der radialen
auch die axiale Abhidngigkeit der Mechanikgrdfen in einem geschlossenen

Formalismus behandelt.

Zeitstruktur

Das Konzept, nach dem die SATURN-Programme entwickelt wurden, erlaubt
es, das Verhalten eines Brennstabes iliber dessen gesamte Einsatzzeit

im Reaktor zu verfolgen. Jedem Zeitpunkt im Betriebsablauf des Reak-
tors entspricht ein bestimmter Zustand des Brennstabes, der von den
Betriebsbedingungen, die bis dahin geherrscht haben, und von den bis
dahin im Brennstab abgelaufenen Vorgingen abhingig ist. Zur Berechnung
dieses zeitabhdngigen mechanisch-thermischen Zustandes wird die vorge-
gebene Einsatzzeit in Rechenzeitintervalle eingeteilt. Fiir jedes dieser
Zeitintervalle wird der jeweilige Zustand des Brennstabes prinzipiell

in zwei Schritten bestimmt:
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- Berechnung des Zustandes am Beginn des Rechenzeitintervalls, ent-
sprechend der Anderung der Betriebsbedingungen, wie z.B. von Stab-

leistung, Hiilloberfldchentemperatur und Kihlmitteldruck,

~  Berechnung des Zustandes am Ende des Rechenzeitintervalls, unter
Beriicksichtigung der zeitabhidngigen Materialphinomene, wie z.B.
von Schwellen, Kriechen und Porenwanderung, wobei die Betriebs-

bedingungen konstant gehalten werden.

Der Zustand des Brennstabes ist dabei durch Temperatur—, Spannungs—,
Verformungs—, RiBR-, Porositdts-, Abbrandverteilung und andere GriéRen-

verteilungen charakterisiert.,

Mechanisch-thermische Phasen

In SATURN wird zwischen vier verschiedenen mechanisch-thermischen
Phasen unterschieden, die der Brennstab wdhrend seines Einsatzes

im Reaktor durchlaufen kann:

=  Phase 1:
vollstdndig oder partiell gerissener freistehender Brennstoff

und freistehende Hiille,

-  Phase 2:
vollstdndig oder partiell gerissener Brennstoff in Kontakt mit
der Hiille ohne mechanische Wechselwirkung, Ausheilen der Risse

im Brennstoff mdglich,

- Phase 3:

mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille,

- Phase 4:

ungerissener Brennstoff und Hiille ohne Wechselwirkung.

Flir jede dieser Phasen werden eigene Rechenverfahren eingesetzt.

Ein Brennstab kann im Verlauf seines Einsatzes im Reaktor die vier
genannten Phasen mehrmals durchlaufen. Fiir die Steuerung des Rechen-

ablaufes miissen deshalb die folgenden Entscheidungen getroffen werden:
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-=  Ist der Brennstoff gerissen?

- Ist ein Spalt zwischen Brennstoff und Hiille vorhanden ?
-~ Besteht mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille ?
~ Ist ein Zentralkanal vorhanden ?

-  Andern sich die Betriebsbedingungen ?

Temperaturberechnung

Eine zentrale Bedeutung fiir die in SATURN verwirklichte modelltheo-
retische Beschreibung des Brennstabverhaltens hat die Berechnung der
Temperaturverteilung. Denn sowohl Materialeigenschaften als auch Geo-
metriednderungen und Transportvorginge sind von der Temperatur bzw.

vom Temperaturgradienten abhingig. Geometriednderungen und Transport-—
vorginge beeinflussen aber ihrerseits wieder die Temperaturverteilung.
Die Beriicksichtigung dieser wechselseitigen Abhingigkeit findet ihren
Niederschlag in zwei Iterationsschleifen. Die Berechnung der Temperatur-—
verteilung selbst erfolgt unter der Voraussetzung von Axialsymmetrie,

radialem WdrmefluB und quasi-stationdren Verhiltnissen.

Charakterisierung

Von den im Brennstab ablaufenden Vorgidngen sind in SATURN zur Zeit

durch Modelle iiber das Materialverhalten erfaRBt:
- das Kriechen von Brennstoff und Hiille,

- das Schwellen des Brennstoffes durch feste und gasfdrmige Spalt-

produkte
- die Spaltgaéfreisetzung aus dem Brennstoff,
- das Schwellen der Hiille aufgrund von Porenbildung,
~ die Poren— und Blasenwanderung im Brennstoff,
- die Sauerstoffumverteilung im Brennstoff,
- die RiBbildung und die RiBaugheilung im Brennstoff und

- die mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille,
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Als Eingabedaten werden benStigt:

die Ausgangsverhdltnisse des Brennstabes, wie z,B. die Start-
geometrie, die Herstellungsporositdt und die Materialzusammen-

setzung,

die elementaren Daten fiir die einzelnen Materialphinomene, wie

z.B. Wirmeausdehnung, Wﬁrmeleitung, Kriechen und Schwellen, und

die fiir den Betriebsablauf charakteristischen Daten, wie z.B.
Stableistung, Hiilloberflichentemperatur, Kihlmitteldruck und

NeutronenfluBR, in Abh#ngigkeit von der Zeit.

Die Materialdaten kdnnen entweder in Tabellenform oder durch analyti-

sche Beziehungen in Abhidngigkeit von Temperatur, Spannung, Porositit.

O/Me-Verhdltnis und anderen GrdBen angegeben werden.

Als Ergebnisse stehen fiir die betrachtete Scheibe des Brennstabes

als Funktion von der Zeit zur Verfiigung:

die Geometrie von Brennstoff und Hiille,
die Temperaturverteilung in Brennstoff und Hiille,

die Poren- bzw. Blasenverteilung, die RiBverteilung und die O/Me-

Verteilung im Brennstoff,

die Spannungs- und Dehnungsverteilung im Brennstoff und in der
Hiille und

der Kontaktdruck zwischen Brennstoff und Hiille.

4. Ergebnisse modelltheoretischer Untersuchungen

Die SATURN-Programme sind bisher auf folgenden Gebieten zum Einsatz ge-

langt:

zur thermischen und Strukturanalyse im Rahmen der Bestrahlungsnach-

untersuchung von Schnellbriiterbrennstidben mit oxidischem und karbi-

dischem Brennstoff,

zur Analyse der Hiillrohrverformungen bei diesen St#ben,
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- zur Untersuchung des Einflusses bestimmter Materialph#dnomene und

Betriebsbedingungen auf das Verhalten des Schnellbriiter-Brennstabes,

- zur allgemeinen Analyse des Betriebsverhaltens von SNR-300 typischen
Brennstidben mit oxidischem Brennstoff und Schnellbriiterbrennstiben

mit karbidischem Brennstoff und
- zur Auslegung von Bestrahlungsexperimenten.

Die Ergebnisse aus den modelltheoretischen Untersuchungen iliber das Betriebs-
verhalten SNR-300~-typischer Brennstidbe mit oxidischem Brennstoff lassen

sich zu folgenden Aussagen zusammenfassen:

4,1 Temperaturverteilung im Brennstoff

Die Zentraltemperatur erreicht, bezogen auf eine feste Stableistung,
widhrend der Startphase ihren hdchsten Wert. Das Ergebnis einer Modell-
rechnung /7/ ist in den Abb. 1 bis 3 dargestellt. Die Ausbildung des
Zentralkanals ist die Hauptursache fiir die Absenkung der Zentraltempe-
ratur. Die durch die Verdichtung der inneren Brennstoffzone erzielte

Verbesserung der Wirmeleitfihigkeit hat nur einen geringen EinfluR.

Die Brennstoffrandtemperatur zeigt mit zunehmendem Abbrand eine an-
steigende Tendenz infolge der Verschlechterung des Wdrmedurchgangs
durch die Kontaktzone zwischen Brennstoff und Hiille. Das in der
Abb. 2 dargestellte Beispiel beriicksichtigt den EinfluB der Spalt-
gasfreisetzung und einer Veridnderung der Randstruktur des Brenn-

stoffes.

Wdhrend des Abbrandes wird der Temperaturgradient insgesamt geringer,
wie der Vergleich der beiden in der Abb. 3 dargestellten radialen
Temperaturprofile erkennen 148t, von denen bei jeweils gleicher Stab-
leistung das eine dem Anfangszustand, das andere dem Endzustand des

betrachteten Brennstabquerschnitts entspricht.

Die {iber den Querschnitt gemittelte Temperatur des Brennstoffs kann
sich mit zunehmendem Abbrand infolge der schlechter werdenden Wdrme-

ableitung aus dem Stab zu hdheren Werten hin verschieben.
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4.2 Umstrukturierung des Brennstoffes

Die Ausbildung der Bereiche, die im erkalteten Zustand als Stengel-
kristallzone und als Zone mit gerichtetem Kornwachstum sichtbar sind,
entstehen im wesentlichen widhrend der Startphase. Die mit zunehmendem
Abbrand erfolgende Anderung des Temperaturprofils hat auf die Lage
der Grenzen, d.h. der Gefligeradien, jedoch noch betrichtlichen Ein-
fluB.

4,3 Kontakt zwischen Brennstoff und Hiille

Der Fertigungsspalt kann bereits wihrend der Startphase durch den
Uberhang der thermischen Ausdehnung des Brennstoffes liber die der
Hiille geschlossen werden. Ist der Fertigungsspalt grdRer, befindet
sich der Brennstoff je nach Restspaltbreite und axialer Position
jedoch nach ldngstens 2 7 Abbrand in Kontakt mit der Hiille. Ursache
daflir ist die Verlagerung des Brennstoffes in Richtung Hiille infolge
der Bildung von Spaltgasblasen in der heiBen Brennstoffzone und deren

Wanderung sum Zentralkanal.

4.4 Mechanische Belastung des Hilllrohres

Der durch das vorgegebene Stabplenum auf Werte um etwa 100 atm be-
grenzte Spaltgasdruck fiihrt allein nicht zu einer kritischen Be-
lastung der Hiille. Auch der im stationiren Betrieb vom Brennstoff
auf die Hiille ausgeiibte Schwelldruck erreicht keine kritischen Werte,
da das Kriechvermdgen des pordsen Mischoxid-Brennstoffes, bedingt

durch den EinfluB der Bestrahlung, sehr gut ist /8/.

Eine zu bleibenden Verformungen fiihrende Belastung der Hiille durch

den Brennstoff kann jedoch bei Anderungen der Betriebsbedingungen
auftreten. Die in Abb. 4 gezeigten Ergebnisse einer Modellrechnung

/9/ sind dafiir ein anschauliches Beispiel, Fiir die Rechnung wurde
angenommen, daB bei der gewidhlten linearen Stableistung von 250 W/cm

im Kontakt mit der Hiille ein mechanisch stabiler Brennstoffring vor-
liegt. Bei einer Erhdhung der Stableistung auf einen Wert von 450 W/cm ’
der dem Betrieb unter Vollast entsprechen soll, entsteht durch die in
radialer und axialer Richtung behinderte thermische Geometriednderung

des Brennstoffes ein betrdchtlicher Festkdrperdruck auf die Hiille und
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als Folge davon eine merkliche bleibende Verformung der Hiille. Die
mehrmalige Wiederholung dieses Vorganges filhrt zu einer weiteren
Zunahme der Verformung unter der Voraussetzung, daB die mechanische

Festigkeit des Brennstoffrings erhalten bleibt.

Die Stdrke der Belastung des Hiillrohres wird durch das Ausgangsniveau
der Leistungsinderung, durch Anderungsgeschwindigkeit und den Betrag

der Anderung bestimmt. Die Abb. 5 soll als Beispiel die in einer Modell-
rechnung /9/ untersuchte Abhingigkeit von dem Betrag der Anderung zeigen.
Auffallend ist die bei grdBeren Leistungsinderungen sich abschwidchende
Zunahme der Hiillrohrverformung, die ihre Ursache in der thermisch be-
dingten Abnahme der Festigkeit des mechanisch belastbaren Brennstoff-
rings hat. In der Abb. 6 sind Ergebnisse der gleichen Modellrechnung
dargestellt, die den EinfluB der Anderungsdauer auf den Festkdrperdruck
und die daraus resultierende Hiillrohrverformung zeigen: Je langsamer

bei Vorliegen eines Kontaktes zwischen Brennstoff und Hiille die Leistungs-

dnderung erfolgt, desto geringer ist die mechanische Belastung der Hiille.

Hiillschwellen

Durch das Schwellen des Hﬁllmateriais und die dadurch verursachte Ver-
gréferung des Stabdurchmessers wird zuséitzlich Raum fiir den schwellen-
den Brennstoff geschaffen. In den davon betroffenen axialen Bereichen
des Brennstabes kann mit einer Verminderung der meghanischen Wechsel-
wirkung zwischen Brennstoff und Hiille gerechnet werden, die umso grdBer
ist, je groBer der Schwelleffekt der Hiille und je kleiner der Schwell-

effekt des Brennstoffes ist,

Allgemeines Brennstabverhalten

Der Brennstab zeigt unter Bestrahlung je nach dem betrachteten axialen
Bereich ein unterschiedliches Verhalten. Es ist eine grobe Einteilung
in drei axiale Bereiche mdglich, die durch bestimmte Werte von Hiilltem-

peratur und linearer Stableistung gekennzeichnet sind, nidmlich durch

- niedere Hiilltemperatur und niedere Stableistung,
- mittlere Hiilltemperatur und hohe Stableistung und

-  hohe Hiilltemperatur und niedere Stableistung.
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Diese drei Bereiche unterscheiden sich durch

~ unterschiedliche thermische Ausdehnung,
~ unterschiedliches elastisches, plastisches und Kriechverhalten
und

- unterschiedliches Schwellverhalten
von Brennstoff und Hille.

Am heiﬁen Ende des Brennstabes ist eine Verformung der Hiille bei ent-
sprechender Belastung am ehesten mbglich. Der Brennstoff ist infolge
des geringeren Temperaturgradienten und des geringeren Bestrahlungs-
einflusses mechanisch stabiler als in der Umgebung des Stableistungs-
maximums. Bei Vorliegen eines Kontaktes zwischen Brennstoff und Hiille
ist unter wechselnden Betriebsbedingungen eine starke mechanische Be-

lastung der Hiille durch den Brennstoff zu erwarten.

In der Umgebung des Stableistungsmaximums ist die thermische Ausdeh-
nung des Brennstoffes relativ zu der der Hiille wesentlich gr&Rer als
am heiBen Ende des Brennstabes. Die Schwellrate des Brennstoffes hat
ein Maximum. Aufgrund des grdferen Temperaturgradienten und des stir-
keren Bestrahlungseinflusses ist der Brennstoff mechanisch weniger
stabil. Dagegen ist die Hiille wegen ihrer niedrigeren Temperatur
stirker belastbar als am heiBfen Stabende. Eine starke mechanische
Belastung durch den Brennstoff ist im allgemeinen dann zu erwarten,
wenn sehr schnelle Leistungserhdhungen vorkommen. Eine solche Be-
lastung kann bei entsprechender Auslegung bereits zu Beginn der Be-

strahlung auftreten.

Von dem kalten Bereich des Brennstabes scheint nach der bisher vor-
liegenden Erfahrung keine negative Wirkung auf das Betriebsverhalten

auszugehen,
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1. Einleitung

Allen SATURN-Rechenprogrammen ist gemeinsam, daB sie Rechenergebnisse liber
das Verhalten eines Brennstabes wihrend seines Betriebes im Reaktor lie-

fern.

Zwei wesentliche Nachteile der vorausgegangenen SATURN-Versionen lieRen es
wilnschenswert erscheinen, eine von Grund auf neue Version (SATURN-3) zu

entwickeln.

Der erste groBe Mangel der bisherigen SATURN-Programme ist der, daB sie
nicht das Betriebsverhalten eines Stabes,sondern nur das einer Scheibe
liefern., Axiale Einfliisse und die Verhiltnisse (z.B. die mechanische Be-
lastung der Hiille) an den Stabenden wurden dort nicht beriicksichtigt., Der
zweite wesentliche Nachteil dieser Programme ist verfahrenstechnischer
Natur. Es wurden alle die einzelnen physikalischen Vorginge beschrei-
benden Gleichungen von vornherein numerisch behandelt. Dadurch wurden die
Programme mit zunehmender Anzahl der behandelten Effekte immer komplizier-
ter, undurchsichtiger und somit immer schwerer zu handhaben. Eventuell
notwendig gewordene Anderungen lieBen sich damit nur noch sehr miihsam

durchfiihren,

Alle diese Dinge liefen es sinnvoll erscheinen, in die zuletzt bestehende
SATURN-Version (SATURN-2) keine weiteren physikalischen Effekte mehr in
Form von Unterprogrammen einzubauen,Eine Neuentwicklung (SATURN-3) schien

verniinftig,

Bei der Konzipierung des Rechenprogramms SATURN-3 wurden von vornherein
folgende Bedingungen zugrunde gelegt:

Das Programm soll ein echtes Stabprogramm sein. Ferner sollen mdglichst
alle im Stab auftretenden Effekte beriicksichtigt sein. AuBerdem soll es
leicht zu handhaben sein; d.h. es muB iibersichtlich und damit mdglichst

kurz sein.

Letzteres wurde dadurch erreicht, daB wesentliche Teile, soweit es mdglich

war, nicht numerisch sondern analytisch behandelt wurden.

Der gréBte Teil der im Brennstabbetrieb auftretenden Effekte sind mecha-
nischer Natur. Sie sollen hier, als Brennstabmechanik zusammengefaBt, be-

handelt werden.
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2. Programmstruktur der Mechanik

Die Programmstruktur der Mechanik von SATURN-3 ist in Abb. | dargestellt.
Mit den Eingabedaten wird zum Zeitpunkt t = O die Temperaturverteilung, die
Spannungsverteilung und der Radial- und Axialzuwachs in Brennstoff und Hiille

und die eventuelle RiBverteilung im Brennstoff berechnet.

AnschlieBend werden nach einem vorgegebenen Zeitschritt At dieselben nun
zeitabhdngig gewordenen Grdfen mit den anderen zeitabhingigen GrdRen wie
Kriechen, Schwellen, Porenwanderung und Gasdruck (bei Anliegen des Brenn-
stoffes an die Hiille, den Kontaktdruck) zusammen wiederum neu berechnet.
Dies geschieht solange, bis die gewlinschte Zeit (Eingabegrtfe) erreicht

ist.

3. Teilgebiete

3.1 Temperaturverteilung im Brennstab

Die Temperaturverteilung in Brennstoff und Hiille wurde als eine
quasistationire angenommen. Dieser Fall ist dann gegeben, wenn sich

die Wirmeleitfihigkeit iiber den Stabquerschnitt infolge Porenwande-
rung, Brennstoffentmischung oder Leistungsidnderung im Reaktor mit der
Zeit langsam dndert. Unter langsam sei hier verstanden, daBR die Zeiten,
innerhalb denen sich diese Vorginge abspielen, groB sind gegen die Zeit-
konstante des Brennelementes (diese betrdgt beli einem Briiterelement

etwa 1,5 bis 2 Sekunden).

Der Brennstoffzylinder wurde in i-Zonen unterteilt. In der i-ten
Zone besteht an der axialen Stelle z die Wirmeleitfihigkeit ki(z)
und die Wirmeleistung qi(z). Damit ist die Temperaturverteilung in

dieser Zone durch folgende Gleichung gegeben /1/:

qi(z) 1‘2

I = - T K, (2)

r
+ .
+ Cli(z) n C21(z)
Hierbei sind Cli(z) und czi(z) in /1/ berechnete Funktionen, die neu
berechnet werden miissen, wenn sich die Wirmeleitfahigkeit oder die

Wdrmeleistung in der betreffenden Zone gedndert hat.
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Die Temperaturverteilung in der Hiille ist durch folgende Gleichung

gegeben /1/:

1.7n(z) = Bl(z) nr + Bz(z)

"Hierbei sind Bl(z) und B2(z) in /1/ berechnete GridBen.

Die Temperaturerh8hung des Brennstoffes und der Hillle an der axialen

Stelle 2z infolge Kilhlmittelaufheizung ist /1/:
U
A"g’ ﬁ-z

Hierbei ist U die Kiihlmittelaustrittstemperatur, H die Brennstablinge.

Brennstof fmechanik

Aus den allgemeinen, erweiterten Hookeschen Spannungs-Dehnungsglei-
chungen wurden analytische, fiir Zylindergeometrie Gebrauchsgleichungen
hergeleitet, die in tibersichtlicher Weise die Spannungsverteilung und

Radial- und Axialdehnungen im Brennstoff liefern /2/.

So ergab sich z.B. fiir die Radialspannung im Brennstoff folgender Aus-
druck (flir die iibrigen Spannungen ( Ut und Uz) ergeben sich #hnliche
Ausdriicke) /2/ :

9, (x) ¢](r) ¢3(r)
+ 2¢3 (r)) -
¢3(ra) ¢3(ra)

o =-p, + (p, -
r pl (pl pa) a

¢](ra)

Hierbei ist: P; und P, der Druck im Zentralkanal bzw. im Gasspalt
Brennstoff-Hiille, r, und r, sind der Innen- bzw. der AuBenradius des
Brennstoffes; ¢1(r) bzw. ¢3(r) sind Ortsfunktionen und durch folgende

Gleichungen gegeben:

X E
¢|(r) = J ’——""“‘3— dr
(l1+k E) r
i
L
g.(r) = I —E I 2y g dr) dr
3 3 (1+k E) r3 dr
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Die in diesen Ausdriicken enthaltenen Materialgr&Ben, der Elastizitdts-
modul des Brennstoffes E und die Widrmeausdehnungszahl o wurden als

Funktionen der Temperatur angenommen.

Sie haben folgende Form:

E = ag + bE J (Elastizitidtsmodul)

a = a + baiyl (Wirmeausdehnungszahl)
Hierbei sind a und b Konstanten; k ist Kriechfaktor (siehe 3.4).
Hiillmechanik

Da fiir das Verhdltnis von Hiillwandstirke h zu Hiillmittenradius a
stets gilt:

h/a < = 1/5
wurden fiir die Berechnung der Hiillbeanspruchung aus der allgemeinen
Form des Hookeschen Gesetzes, unter Beachtung der in der Platten— und
Schalentheorie {iblichen Vernachldssigungen Gebrauchsgleichungen her-
geleitet /2/. Sie liefern die Spannungsverteilung und die Radial- und

Axialdehnung der Hiille.

So ergab sich z.B. fiir die Axialspannung folgende Gebrauchsgleichung

(fiir die Tangentialspannung besteht eine #hnliche Gleichung):

2 :
0, = Ly [ W@, 8@y (4@ LT ) ) ) ot |
1-v dz a

Hierbei ist E und a der Elastizitdtsmodul bzw. der Wirmeausdehnungs-
koeffizient der Hiille, v der Querkontraktionskoeffizient, T die Tem-
peratur, w(z) die Axialverschiebung an der Stelle z, y die Ordinate
(der Ursprung befindet sich in Hiillmitte)$ u(z) ist die Radialverschie-

bung und durch folgende Differentialgleichung gegeben /2/:

4 2 2 2
d u(z) + 'Z'Z’ d"u(z) + 12(1-v") u(z) = - _ll_(_l—_v_)- [p(z) + -;L Nz(z)]

4

dz 2 2,2

dz ah E h3
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Hierbei ist p(z) der Radialdruck auf die Hiille und Nz(z) ist die
Axialschnittkraft (Kraft je Lingeneinheit bezogen auf den mittleren
Umfang der Hiille).

Kriechen von Brennstoff und Hiille

Die bleibenden Verformungen von Brennstoff und Hiille infolge Kriechens
werden fiir den dreiachsigen Spannungszustand durch die S&derberg-Glei-
chung gegeben.

Sie lautet in Komponentenform (in Zylinderkoordinaten):

_ Aeec | 1
Aerc - o, L % "2 (ot ¥ oz)}
- Aecec _ 1 _ N
Bepe ™ a, {:ot 7 (0, =9 J

]

Ae

e = T ( Aer + Ae_ )

c tc

Hierbei sind: G @ und g, die Spannungen in radialer, tangentialer

t

und axialer Richtung, g, ist die einaxiale Vergleichsspannung, Ae re?

Aetc und Aezc ist der 1in dem Zeitintervall At erfolgte Kriechzuwachs
in radialer, tangentialer und axialer Richtung. Aeec ist die einaxiale
Vergleichskriechdehnung. Es wird angenommen, daf sie durch folgende

Gleichung gegeben ist:

Ae = K o©  £(t) At
ec e

Hierbei sind K und n Kriechparameter, f(t) ist eine Zeitfunktionm.

Ist der Kriechparameter n = | und die Zeitfunktion f£(t) = comst.,
werden die Kriechdehnungsgleichungen linear. Damit gibt es bei der
Kriechdehnungsberechnung keine Schwierigkeit. Ist n + 1 und £(t)
nicht konstant, sind die Gleichungen stiickweise zu linearisieren;
d.h. man hdlt den Faktor Kogf(t)At/oe = k wihrend des Zeitschrittes
At konstant und berechnet ihn am Ende mit den neu errechneten Span-
nungen neu. Damit wird der nichtlineare Teil der Spannungs-Dehnungs-

kurve durch Geradenstiicke mit verschiedenen Steigungen angenlhert.
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3.5 Spaltgasfreisetzen und Spaltgasschwellen

Der Berechnung der Spaltgaserzeugung in der zylindrischen Brennstoff-

sdule wurde folgendes Modell zugrunde gelegt:

Der Brennstoffzylinder wurde gedanklich in eine Anzahl von kreiszy-
lindrischen Hohlzylinder unterteilt. Es wurde nun angenommen, daf

die gesamte in einem solchen Zylinder stattfindende Spaltgaserzeugung
nicht im Zylinder selbst, sondern in einem sehr schmalen, an ihn an-
grenzenden Band stattfindet. Weiter wird angenommen, daf die einzelnen
"Biander" durch Kanile (Risse) sowohl untereinander als auch mit dem
Spalt Brennstoff-Hiille in Verbindung steht. Das bedeutet, der Spalt-

gasdruck ist im Brennelement iiberall derselbe.

Das in den "Bi#ndern' entstehende Spaltgas mit dem Druck p muf nun
bei seiner Ausdehnung gegen seine Begrenzungen Arbeit verrichten. Die
Begrenzungen sind die Zylinderwénde. Am #uBeren Zylinder sind sie die

Zylinderwand und die Hiillinnenwand.

Nach dem Gasgesetz ist diese Arbeit:

Ag=pdve=p vAt = pRT - -ubt
Hierbei ist: dv das Gasvolumendifferential, R die Gaskonstante, v das
pro Zeiteinheit entstehende Gasvolumen, A t ein Zeitintervall, u ist

0,26 x Spaltrate/(cm3sec) und T ist die Temperatur.

Andererseits ist die zwischen zwei Hohlzylindern zu verrichtende
Arbeit (z.B. zwischen dem i-ten und (i + 1)-ten):
Ti+l i .
Ay =F { I o, e dr+ J 0. € dr }
i i-1

Hierbei ist c: der Radialspannungsanteil und e:cder Kriechdehnungs—
anteil der vom Gasdruck p erzeugt wird, F ist die Begrenzungsfliche.
Fiir das Schwellband zwischen Brennstoff und Hiille besteht eine #hn-

liche Gleichung.

Durch Gleichsetzen der beiden obigen Gleichungen und Aufldsen nach

dem Gasdruck kann man ihn berechnen /2/.

Sofern das Spaltgas nicht freigesetzt wird (unterhalb einer bestimm—

ten Temperatur), bildet das Volumen v A t das Schwellvolumen.
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Porenwanderung

Dié Porositdt im i-ten Brennstoffzylinder ist an der axialen Stelle z

gegeben durch:

i

L
P, = 1~

t Sen,i

Hierbei ist 52 und th i die tatsdchliche bzw. theoretische Dichte.

In dem Zeitintervall At wandert vom i-ten Zylinder zum (i+l) (dem

nichst heiBeren) der Porenanteil:

. At
AR, = B0 1o Vs

Hierbei ist Ari die Breite des i-ten Zylinders.

Die Porenwanderungsgeschwindigkeit in dem betreffenden Zylinder ist

durch folgende Beziehung gegeben:

8 4
5,48 + 100 1 _ 7,17 « 10" L dT , cm
exp 02— ) i ()

-
p (atm)  T(°k)>/?

Vom (i-1)~ten (dem n#chst kilteren) zum i-ten wandert der Porenvolumen-

anteil:

(t) At v,

Pi—l Ar, i=1
i=-1

AP(i—l) =

Die nach dem Zeitintervall At im i-ten Zylinder (an der axialen Stelle

z) verbleibende Porositdt ist damit:

£
P = P.(t) + (AP, - AP))

I

Die Widrmeleitfdhigkeit des Brennstoffes

Die Wiarmeleitfdhigkeit von stSchiometrischem UO, und von (U, ,Pu. ,)O
2 0,8 Y0,2’%2

ist als Funktion der Porosit#t durch die Gleichung gegeben /3/:

_ 9,82 )
kp = C gyg * 1,57 ¢

wobei T die Temperatur (in °k) und P die Porositit bedeuten.

-13 .3 _52/3 cal
° . ) Q=pTT) cm sec grd
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Wdrmedurchgang Brennstoff-Hiille

Fiir den Wdrmedurchgang Brennstoff-Hiille sind zwei Fdlle zu unter-

scheiden:

a) Zwischen Brennstoff und Hiille besteht ein Spalt. Fiir diesen
Fall ist die Wirmedurchgangszahl durch folgende Gleichung gege-
ben /5/: :

kg

g ¢C (Ri + RZ) + (g] + gz) + &D/2

h

b) Zwischen Brennstoff und Hiille besteht Kontakt. Fiir diesen Fall

ist die Wdrmedurchgangszahl durch folgende Gleichung gegeben /6/:

k

h = f + —knl_?_____

c C(R, + R,)) + (g, + g,)

Eow o a, /RH
mit:
2 k, k

k = 1.2 R R = l-(Rz + R2) , a =1 cml/2

m Kk 2 1 2 o

1 Yk

In den Gleichungen bedeutet: kf die Warmeleitfihigkeit des Fiillgases,
kl und k2

der Kontaktdruck (kp/cmz), R, und R, arithmetisch gemittelte Rauh-

tiefe von Hiilloberfldche bzw. Brennstoffoberfliche, H die Meyer—-Hidrte

die Wirmeleitfihigkeit der Hiille bzw. des Brennstoffes, P

der Hiille (kp/cmz), 8§D die Spaltbreite, g und g, die mittleren Wdr-
melibergangslidngen (Temperatursprungdistanz) an den beiden Oberflichen

(cm).

C und a sind empirische Konstanten, die experimentell bestimmt werden
miissen. Es ergaben sich aus einigen Versuchen mit UOZ—Zircaloy-Paaren
/6/ folgende Werte:

a, = 0,5 cml/z, C = 2,5 bei niederen Drucken und C = 1,5 bei hohen

Drucken.

Bei Wirmelibergangsexperimenten /5/ wurden fiir die Wdrmeiibergangsléngen

(gl + gz) folgende Werte gemessen:
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10 + 1074 fir Helium
5 ¢ 10--4 flir Argon

(g) * gp) = I+ 107 fiir Krypton
<1 10—4 fiir Xenon
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I, Einleitung

Der Ablauf von Bestrahlungsexperimenten ist - beginnend mit der Formu-
lierung von Aufgabe und Ziel und endend mit der Bereitstellung von Ergeb-
nissen - ein duBerst komplexer Vorgang. Die besonderen Schwierigkeiten
liegen in der exakten Dokumentation aller Vorginge, die rdumlich und zeit-

lich voneinander getrennt ablaufen.

Fiir solche physikalisch-technischen Vorginge, wie sie diese Experimente
darstellen und fiir deren planmdfigen Verlauf immer eine Reihe von Institu-
tionen zustdndig ist - auch dies ist ein weiterer komplizierender Faktor -
gilt es eine Systematik zu finden, welche den sicheren Ablauf des Experi-~

mentes garantiert,

Im Laufe der Zeit hat sich nun ein Ablaufschema eingebiirgert, welches, be-
dingt durch die erwZhnte Komplexizit#t der Vorgidnge, stark empirischen
Charakter aufweist:; In die Versuchsplanung und —-durchfiihrung flieBen stetig
neue technische Erfahrungen ein, die z.T. mathematisch-physikalisch nicht
formulierbar sind und die zusammen mit den sich ebenfalls wandelnden modell-
theoretischen Vorstellungen das zeitlich variable Gerlist des Experiments

bilden.

In einem solchen System hat nun die Spezifikation eine Position inne, welche
im folgenden analysiert werden soll., Die Forderung nach einer systemanaly-
tischen Behandlung der Vorgidnge wird schlieBlich zu einer Uberpriifung der
bisherigen Spezifikation und dann zu einer Erweiterung des Aufgabenberei-

ches dieses Teils des Experiments fiihren.

SchlieBlich sollen die bisherigen Erfahrungen und Vorstellungen zur all-

gemeinen Vorschldgen fiir Spezifikationen fiihren.

2. Bisheriger Stand der Spezifikation

Der Ablauf eines Bestrahlungsexperimentes kann vereinfachend in fiinf Phasen

eingeteilt werden (Abb. 1):

Phase I: Definition von Aufgabe und Ziel des Experimentes und Erstellung

der Grundauslegung,
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Phase II: Festlegung des Versuchskonzeptes, Herstellung des Bestrah-
lungsobjektes,

Phase III:  Bestrahlung,
Phase IV: Nachuntersuchung,

Phase V: Auswertung.

In diesem Schema steht die Spezifikation als Brennstabspezifikation, welche
die Herstellungsvorschriften formuliert, in Phase II. Innerhalb des Her-
stellungsablaufes wird diese Spezifikation dann diskutiert und u.U. modi-
fiziert, wenn die Anforderungen an die Komponenten nicht eingehalten werden
konnen, ein Umstand, der bei besonders eng spezifizierten Parameterexperi-

menten auftreten kann.

Die Verkniipfung der Spezifikation zu dem Gesamtablauf besteht also im we-
sentlichen zur Auslegung (Phase I) iiber die zu spezifizierenden Parameter
von Brennstoff, Brutstoff, Hiille und Brennstab. Gemessen am Gesamtablauf

des Bestrahlungsexperimentes ist die bisherige Spezifikation nur in geringem

MaB an der auslegungsgerechten Durchfiihrung des Experimentes beteiligt.,

3. Kritik an der Brennstabspezifikation

Um die Anforderungen an die Spezifikation mSglichst vollsténdig auflisten
zu kénnen, wird im folgenden deren Inhalt kurz dargestellt, In der Spezifi-
kation werden die einzelnen Material- und Konstruktionsnominalwerte, deren
Toleranzen und Priifungen festgelegt:

Fiir Brenn- und Brutstoff wird der physikalisch-chemische Zustand durch die
Spezifikation von U/Pu-Verh#dltnissen, Sauerstoff- bzw. Kohlenstoffanteilen,
Feuchtigkeit, Gasgehalt, Verunreinigungen, Isotopenvektoren, Homogenitit
der Brennstoffmischungen, Dichten, Geometrien usw. festgelegt. Die Brenn-
stoffspezifikation kann als nicht vollstidndig angesehen werden, da genaue
statistische Definitionen der Bezugspunkte einiger SpezifikationsgrtBen -
(z.B. Pu-Gehalt, Homogenit#dt) fehlen sowie Korrelationen zwischen einzel-
nen Grofen nicht beriicksichtigt werden (vergl. /1/). Weitere Schwichen

der Spezifikation liegen in einigen unzuldnglichen Nachweis-und Priifmethoden

(Bestimmung von O/Me-Verh#ltnissen, Gasgehalt).
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Die Spezifikationen des Hiillmaterials betreffen die Materialzusammenset=—
zungen, den Behandlungszustand, die Qualitdt der Hiilloberfl&dchen, die
Geometrie der Hiillrohre sowie die Materialfehlerpriifung. Auch hier gibt
es Schwierigkeiten beim Nachweis des Zustandes der Hiillrohrinnenfldchen
sowie des Kaltverformungszustandes, der kontinuierlich und zerstdrungs-

frei nicht bestimmt werden kann.

Die eigentliche Brennstabspezifikation schlieBlich beschreibt den Zustand
des fertigen Stabes, bestehend aus dem Hiillrohr mit den beiden Endstopfen,
den Brenn- und Brutstoffsdulen sowie Strukturteilen wie Transportfeder,
Stiitzrohr usw. Der Nachweis der axialen Spaltstoffverteilung, der Reinheit
der Gasbindung sowie der Giite der Schweifndhte kann z.T. gar nicht oder

nur sehr ungenau erbracht werden.

SchlieBlich werden beziiglich der Bestrahlungsbedingungen nur solche Grdfen
wie Hiilltemperatur, Stableistung, Abbrand und Standzeit, teilweise nur als
Richtwerte, angegeben. Nicht spezifiziert werden i.a. Anfahrbedingungen

im Hinblick auf eventuelle kritische Abbrandzustidnde sowie thermische Zyk-

len.

Zum SchluB dieser Darstellung sind schlieRlich zwei wesentliche Punkte auf-
zufiihren, die in keiner Brennstabspezifikation enthalten sind, die jedoch
zur weiteren Beurteilung des Stabes, zu:spezifikationsgerechten Qualitits-—

sicherung sowie zur Interpretation des Stabverhaltens erforderlich sind:

- Exakte Vorschriften zur Manipulation von Brennstoff, Hiille und

Brennstab,

- Spezifikationen zur Erstellung von Unterlagen zur Beschreibung

des Stabzustandes und des Bestrahlungsablaufes.

4, Anforderungen

Nach dem vorher Gesagten muB nunmehr die bisherige Spezifikation ersetzt
werden durch eine den gesamten Ablauf kontrollierende Experimentspezifi-
kation folgenden Aufbaus: '
1. Spezifikation der Auslegung

Festlegung von Standardrechnungen je nach Aufgabenstellung, Dokumen-—

tation der verwendeten Daten und der Rechenergebnisse.
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2. Spezifikation des Brennstabes
Festlegung des physikalischen und chemischen Sollzustandes von Brenn-

und Brutstoff, Hiille, Brennstab.

3. Spezifikation der Herstellung
Festlegung der Verfahren, Manipulationsvorschriften, Dokumentation

des Brennstab-Istzustandes.

4, Spezifikation der Bestrahlung
Festlegung von Betriebsbedingungen und Vorschriften zur Beschrei-

bung des Bestrahlungsablaufes.

5. Spezifikation der Nachuntersuchung
Festlegung von Standard- und experimentspezifischen Unﬁersucbungen

(herzuleiten von Aufgabenstellung und Auslegung).

Mit Hilfe eines solchen Spezifikationssystems kaﬁn der eingangs erwdhnte
empirische Charakter eines Experimentablaufes durch quantitative Behandlung
jedes Experimentteils beeinfluBtwerden. Im folgenden Kapitel werden einige
Vorschldge zur Erflillung der obigen Teilspezifikationen angefiihrt, welche

den Weg zudner systematischen Behandlung eines Experimentes aufzeigen.,

5. Vorschlége

Ausgehend von den wesentlichen Auslegungs- und Bestrahlungsmerkmalen werden
die in den obigen Teilspezifikationen geforderten Festlegungen detailliert:
Der Bestrahlungsablauf kann durch drei Zeitpunkte charakterisiert werden,
welche als Anfangszustand, Zustand des Beginns der mechanischen Wechselwir-—
kung sowie als Endzustand (bei hohem Abbrand) bezeichnet werden. Es handelt
sich um kritische Phasen, in welchen das sichere Verhalten des Brennstabes
nachgewiesen werden muB. In Abb., 2 ist der Anfangszustand fiir das Experiment
Mol-8D mit Hilfe des Rechenprogramms SATURNel untersucht und dargestellt. Es
sind die Zentraltemperaturen fiir zwei verschiedene Ausgangsspalte sowie
Geometriednderungen des Brennstoffs als Funktion der Zeit bei linearem An-

stieg der Stableistung aufgezeichnet.
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Die Festlegungen der Brennstabspezifikation, die bereits diskutiert wurden,

miissen korrigiert und ergidnzt werden.

In der Herstellungsspezifikation sind Vorschrifteﬁ zur Handhabung, zur
Dokumentation der Vermessungsergebnisse sowie Vergleichs- und Kontroll-
vorschriften festzulegen. In Abb. 3 ist als Beispiel zur Vermessungsdoku-
mentation der Istzustand eines Stabes der Rapsodie-Biindelexperimente dar-
gestellt, welcher iiber eine Datenverarbeitungsanlage erstellt wurde. Aus
Parameterstudien zu Oxid- und Karbidbestrahlungsexperimenten resultieren
Spezifikationen des Anfahrvorganges bei den Experimenten DFR-330, Mol-8D
sowie Mol-15, ohne welche mit Sicherheit zentrales Brennstoffschmelzen
aufgetreten widre. In Abb. 4 ist schlieRlich ein Beispiel fiir die Darstel-
lung eines Bestrahlungsablaufes, welche ebenfalls iiber eine Datenverarbei-

tungsanlage erstellt wurde, angefiihrt.

Die Festlegungen von Untersuchungen und Darstellungen bei. der zerstdrungs-—
freien und zerst8renden Nachuntersuchung lassen sich, wie aus den oben

angefiihrten Beispielen erkennbar wird, gleich oder #hnlich treffen, so daB
sich tiber ein Spezifikationssystem der vorgestellten Art eine systematische

quantitative Durchfiihrung des Experimentes erreichen 1HRt.

Ein solches Verfahren, in Verbindung mit noch zu entwickelnden Qualitdts-
kriterien, filihrt, in Verbindung mit den M&glichkeiten der Datenverarbei-
tung, zu wesentlichen Erleichterungen bei der Durchfiihrung von Bestrahlungs-—

experimenten und deren Beurteilung,

Literatur:

/1/ D. Vollath, 0. Jacobi:
Qualitdtskontrolle an Brennstoffen, Hiillrohren und Brennstdben,

Beitrag XV in KFK 1999
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(Simulation ) ( Saturn, Wims )
Betriebsbedingung

| Konzeptentwurf I

_M<_< Ziel erreichbar?

y.JA"

Versuchskonzept:
Festlegung der Priflings-und Experi-

mentcharakteristika, Reaktorwahl

s -

i

Y
Spezifikation und
Herstellung der
Pruflinge

1
Entwickl. bzw. Mo-
difikat. der Bestr-
Einrichtung

I

%
Endkontrolle

Bestrahlung

Zwischenauswertung

Zerstorungsfreie Nachuntersuchung
(Geometrie, ¥ -; Rontgenunters.)
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l. Aufgabenstellung

Im Rahmen der Brennstoffentwicklung wird vom PSB ein umfangreiches Bestrah-
lungsprogramm abgewickelt, das von der Untersuchung einzelner Parameter in
Kurzstabpriiflingen bis hin zum Biindelverhalten assemblierter Stdbe in Origi-
nalgréBe reicht., Diesem Programm entsprechen umfangreiche Brennstoff-Her-—
stellungsaktivititen, die sich ihrerseits vom Laborbetrieb bis zur industri-
ellen Fertigung des U02/Pqu*Tablettenbrennstoffes erstrecken, wobei die
Hauptaufgabe des Laborbetriebes die Herstellung von Kurzstabpriiflingen fiir
Parameteruntersuchungen ist, d.h. die Herstellung kleinerer Brennstoffmengen

meist ausgefallenerer Spezifikationen oder Provenienzen.

Aus dieser Aufgabenstellung ergeben sich zum Teil wesentliche Unterschiede
zwischen der Herstellung im Laborbetrieb und der industriellen Fertigung

- einer individuellen Herstellung spezieller Priiflinge zum einen und einer
auf technologischer und wirtschaftlicher Rationalisierung basierenden Pro-
duktion zum anderen. In den Tabellen 1 und 2 sind nachfolgend die wichtig~
sten Brennstoff- und Brennstabpriiflinge, die im Plutonium-Labor des IMF

hergestellt worden sind, zusammengestellt.

2. Auswirkungen der Spezifikation auf die Herstellung

Grundlage der Herstellung und Eertigung von Brennstoff- und Brennstab-
priiflingen ist ihre Spezifikation., Das bedeutet aber zugleich: Der her-
gestellte Brennstoff ist nur so gut wie die Spezifikation selber. Die
gegenwdrtigen Spezifikationen fiir den im Labor hergestellten Brennstoff
enthalten flinf wesentliche Forderungen, die filir die Fertigung entschei-

dend sind:

- 1.) Die Verunreinigungen sollen so gering wie mdglich sein !

Als wesentliche Verunreinigungen sind hierbei die chemischen mit Koh-
lenstoff < 1000 ppm, Chlor < 10 ppm und Fluor < | ppm sowie die durch
den SinterprozeB8 und evtl. Lagerung bedingten Verunreinigungen mit
Restwassergehalt < 100 ppm und Restgasgehalt < 0,1 Ncm3 einzeln spezi-

fiziert. Die zu erwartende Verschirfung der Spezifikationen hinsichtlich
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der Restgehalte an Kohlenstoff (etwa < 50 ppm), adsorbiertem Wasser
(etwa < 50 ppm) sowie des Restgasgehaltes (etwa < 0,09 Ncms/g) haben
auf die Fertigung einen unmittelbaren EinfluB. Unter den verschirften
Bedingungen sind die Pulver bindemittelfrei zu pressen, nach dem Sin-
tervorgang unmittelbar im Hochvakuum bei Temperaturen oberhalb 1000°C
zu entgasen und m8glichst ohne lingere Zwischenlagerung unter Luft

ausgeheizt in die Hiillrohre abzufiillen.

2.) Die Verteilung des Plutoniums im Brennstoff soll homogen sein !

Angestrebt wird eine weitgehend homogene Plutoniumverteilung in den
Brennstofftabletten. Wird, was nicht unwahrscheinlich erscheint, eine
statistische Verteilung in jedem beliebigen Querschnitt einer Brennstoff-
tablette bei einer Teilchengrtfe von < 100 um gefordert, so muB bei nicht
koprédzipitierten Pulvern nach dem mechanischen Mischvorgang zusdtzlich
ein weiterer Verfahrensschritt, ein mehrstiindiges Mahlen der gemischten

Pulver angeschlossen werden.

3.) Der Brennstoff soll nachsinterstabil sein !

Entsprechend der Definition der Nachsinterstabilitdt betrégt bei Wieder-
holung des Sinterns die weitere Verdichtung des Brennstoffes etwa

0,75 bis 1,0 % th.D.. Diese Werte werden durch entsprechend hohe kalzi—
nations-Temperaturen erreicht. Geringere Nachsinterraten von z.B.

< 0,5 Z th.D. sind wohl nur durch eine Anderung des Herstellungskonzep-
tes zu erreichen, etwa durch Verwendung hochsinterf&higer Brennstoff-
pulver unter Zugabe porositédtsfdrdernder Substanzen wie Ammoniumdiuranat
oder Uranyloxalat. Damit wiirde das Leervolumen gezielt in eine hochdichte

Brennstoffmatrix eingebracht werden.

4.) Der Brennstoff soll maBgesintert sein !

Der mafRgesinterte Tablettenbrennstoff wird gegenwidrtig nur fiir die Her-
stellung im LabormaBstab gefordert. Die bei der maRgesinterten Tablette
unvermeidlich auftretenden Abweichungen von der Rotationssymmetrie wie
Ovalit#ten des kreisformigen Querschnittes bedingen eine vollstindige
Vermessung der Tabletten zur genauen Bestimmung der Dichte. Neben der
Erfassung von Hohe und Durchmesser ist unbedingt das Ausmessen der Ova-
litdt an beiden Tablettenenden notwendig. Dieses beinhaltet zugleich
einen erheblichen Aufwand an MeBtechnik sowie Speicherung und Verarbei-

tung der MeRdaten,
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- 5,) Die Verteilung der Porositidt soll bekannt sein !

Der EinfluB der Porositdt auf das in-pile-Verhalten des Tablettenbrenn-
stoffes flihrt méglicherweise zu einer engeren Fassung der bisherigen
Spezifikationen. Eine homogene Porenverteilung im Sinterling bei defi-
nierter PorengrtBenverteilung ist anzustreben. Dieses fiihrt ebenso wie
die Forderung nach sehr hoher Nachsinterstabilitdt zu einem Herstellungs-—
konzept, beli dem die Porositédt gezielt durch porositidtsfSrdernde Substan-

zen eingebracht werden muR.

3. Grundzilige der Bremnstoffherstellung

Neben den in Abschnitt 2 beschriebenen, als Grundspezifikation anzusehen-—
den Vorschriften sind im Laborbetrieb h#ufig Sonderwiinsche zu realisieren,
wie etwa die Anfertigung axialer Bohrungen spezifizierter Durchmesser, extre-

mer Unterstdchiometrien oder die Assemblierung spezieller Priiflinge.

Zur Herstellung der Brennstofftabletten gehdren aufgrund der Aufgabenstel-
lung, trotz meist geringer Brennstoffmengen, hdufig umfangreiche Vorver-
suche, anhand derer die Fertigung vorgenommen wird. Hierzu gehdren z.B.
Versuche zur Nachsinterstabilitdt des Brennstoffes, Versuche zur Einstel-
lung des HZ/HZO—Verhaltnisses zum MaBsintern bei vorgegebener Stdchiometrie
und Dichte oder Versuche zum RiBverhalten beim Anbringen einer zentralen,

axialen Bohrung.

Der endgiiltigen Fertigung der Brennstofftabletten liegt das in der Abb. |
wiedergegebene Herstellungsschema zugrunde. Hiernach werden die analysier-
ten und mechanisch gemischten Pulver entsprechend der spezifizierten Ta-
blettendichte und um eine hohe Nachsinterstabilitidt zu erreichen, bei Tem~
peraturen um 1200°C kalziniert und anschlieBend, um ein frei flieBendes
Pulver fiir die weitere Verarbeitung zur Verfiigung zu haben, granuliert.
Nachdem die Pulver zu sinterfihigen PreBkdrpern verdichtet worden sind,
erfolgt das Sintern der Tabletten bei Temperaturen um 1600 bis 1700°¢C
unter strdmendem Argon/Wasserstoffgemisch. Im Laborbetrieb erfolgt das
Sintern im "Batch-Verfahren", wobei die Sinterzeiten zwischen 4 und 8
Stunden variieren kénnen. Die ausgesinterten Tabletten werden sodann

beziiglich Dichte, Stdchiometrie sowie der geforderten chemischen Analysen
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ausgewertet, zu Brennstoffsdulen sortiert und in die zuvor gereinigten
Hiillrohre kontaminationsfrei abgefiillt. Die Fertigung der Brennstabpriif-
linge wird mit dem Verschweifien und der Endkontrolle der Priiflinge abge-

schlossen,

4, Weiterfilhrende Aufgaben der Brennstoffherstellung

Aus der unterschiedlichen Aufgabenstellung der industriellen Brennstoff-
herstellung und der Fertigung im Laborbetrieb ergeben sich ebenso unter-
schiedliche Aufgaben fiir die zukiinftige Weiterentwicklung. Wihrend im
industriellen Bereich die Herstellung des Massenproduktes Tablettenbrenn-
stoff den Aufbau einer weitgehend automatisierten Herstellungslinie und

die Rationalisierung aller Verfahrensschritte erforderlich macht, wird im
Laborbetrieb die Weiterentwicklung des Brennstoffes im Vordergrund stehen.
Hierzu gehdren die Erfassung und Verarbeitung aller der Messung zugidng-
licher Daten, die Erprobung verschiedener Varianten zur Optimalisierung

der bisheringen Herstellungsschemata sowie das Erarbeiten neuer Brennstoff-

konzepte,
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Tabelle 1 Im Plutonium-Labor des IMF hergestellte Priiflinge
- Bestrahlungsversuche im BR 2 in Mol =~
Vers.Gr. Versuch Priiflinge Brennst.-Sdule
Mol-=7A Abbrandversuch 9 Stidbe 500 mm
Mol-7B Brennst. Varianten o
14-Stab-Biindel 3 Stdbe 500 mm
Mol-8A/B Spaltgasdruck 4 Stibe 500 mm
Mol-8C Spaltgasdruck 10 Stdbe 520 mm
Mo1-8D Temp. Zentralkanal 13 Stidbe 80 mm
Mol-12B Brennstoff-Kriechen 40 gebohrte Tabletten-Scheiben
Mol-10 Brennstoff-Schwellen noch nicht durchgefiihrt
Mol-16/1 Vertrdglichkeit 8 St#be 72 mm
Brennstoff-Hiille 8 Stdbe 30 mm
Mol1~17 Brennstoff-Tabletten mit . ces s
v noch nicht spezifiziert
gréBerem Durchmesser
Mol-16/1I | Vertrédglichkeit in Planung
Tabelle 2 Im Plutonium-Labor des IMF hergestellte Priiflinge
- Bestrahlungsversuche im FR 2 -
Vers.Gr. Versuch Priiflinge Brennst.=Sdule
Loop-Vg. 3| Anfahrverhalten 34 Stdbe 140 mm
Loop-Vg. 5| mechanische Wechselwirkung .
Brennstoff-Hiille 44 Stibe 40 mm
Vg. 4a Brennstoffkonzept 28 Stdbe 80 mm
Vg. 4b Brenmnstoffkonzept 35 Stidbe 80 mm
Vg. 4c Hiillrohrtest 12 St&be 80 mm
Vg. 5a integrierte Dichte 6 Stibe 80 mm
Vg. 5b Konzept FR 3 18 Stébe 80 mm
Vg. 5c¢ Konzept Vanadium .
. . 0
(V-3 Ti-1 Si) 12 St#dbe 80 mm
Vg. 8/I Vertrédglichkeit noch nicht spezifiziert
Vg. 73d Brennstoff-Kriechen 60 gebohrte Tabletten—Scheiben
Vg. 8/1I Vertrédglichkeit in Planung
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1. Umfang der Kontrolle

Die Qualitédtskontrolle von Schnellbrliter-Brennstdben muB alle Teile eines
Brennstabes und den Brennstab selbst umfassen. Zu diesen Teilen des Brenn~-

stabes gehdren

- der Brennstoff
- das Hiillrohr

- die Strukturteile.

Die Tabelle 1 gibt eine Ubersicht iiber alle GrdBen, die beim Brennstoff
iiberwacht werden miissen., Die in Tabelle | aufgezeigten GréBSen zerfallen

in zwei Gruppen:

- GrSRen, die widhrend der Tablettenfertigung durch Anderung einzelner

Verfahrensschritte beeinfluBt werden k®nnen und

- GroBen, die wdhrend der Tablettenfertigung nicht mehr beeinfluft

werden konnen,

Mit Ausnahme des Pu/U+Pu-Verhiltnisses, den Verunreinigungen und dem Isoto-
pengehalt gehdren alle anderen GroBen der ersten Gruppe an. Bei unseren
eigenen Arbeiten zur Entwicklung von Priifverfahren fiir Kernbrennstoffe

beschrdnken wir uns auf ausgewidhlte GriRen der ersten Gruppe.

In Tabelle 2 sind die GrdBen zusammengestellt, die an den Hiillrohren ge-
priift werden miissen., Die in der Gruppe '"Geometrie des Hiillrohres' zusammen-
gestellten GroBen AuBendurchmesser, Innendurchmesser und Wandst#drke sind
keine geometrische Uberbestimmung, da man nicht davon ausgehen darf, daB
die HuBere und die innere Mantelfldche des Hiillrohres konzentrische Kreise
bilden. Ein Problem, das bei der Hiillrohrpriifung in Zukunft an Bedeutung
gewinnen wird, ist die Messung des Kaltverformungsgrades eines Hiillrohres
sowie die Bestimmung der Verteilung der Kaltverformung liber die Hiillrohr-

lédnge.

Am fertigen Brennstab sollen = soweit es mdglich ist =~ alle an den
Einzelteilen durchgefiihrten Prilfungen noch einmal wiederholt werden. Die
im einzelnen wiinschenswerten Priifungen sind in Tabelle 3 zusammengestellt.
Man darf nicht annehmen, daB die Wiederholung von Priifungen, die an den
Einzelteilen schon einmal durchgefiihrt wurden, unnStige Arbeit wire. So
ist es von entscheidender Bedeutung, die Ovalitdt des Hiillrohres am fer-

tigen Brennstab nachzuweisen, um Brennstibe, die wihrend der Fertigung
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deformiert wurden, aussondern zu kénnen (s.a. Abb, 12). Eine besonders
wesentliche, bisher noch nicht durchgefiihrte Priifung am Brennstab ist

die Priifung auf Plutoniumgehalt und Plutoniumverteilung.

Es muB sichergestellt werden, daB keine Vertauschungen von verschiedenen
Tablettenarten, insbesondere von Brut- und Brennstofftabletten stattge-
funden haben. Es ist durch administrative MaRnahmen nicht unbedingt sicher-
gestellt, daf in jedem Stab auch wirklich die geforderte und dokumentierte
Anzahl von Tabletten ist. DaR man grundsidtzlich damit rechnen muB, daf in
den Stidben etwas anderes ist, als auf den Fertigungsprotokollen vermerkt

wurde, sei an folgenden Beispielen aufgezeigt:

- in einem Stab des Versuches DFR-350 fehlte eine Tablette,
- 1in einem Stab fiir einen Rapsodie-Versuch war eine Tablette zuviel,
- bei der Herstellung des SEFOR-Kernes war in einer grdBeren Zahl von

Stdben weniger Plutonium als spezifiziert.

2. Verfahren zur Qualitdtskontrolle des Brennstoffes

2,1 Bestimmung des Sauerstoff/Metall-Verhdltnisses

Die bisher angewandten Verfahren zur Messung des O/Me-Verh#ltnisses
von Kernbrennstoffen befriedigen nicht. Diese Verfahren sind im all-
gemeinen langsam, zerstéren die Proben und sind nicht automatisierbar.
Das sind Eigenschaften, die ein eine grdBere Produktion begleitendes
Verfahren nicht haben sollte., Welches sind nun die Eigenschaften eines

"Idealverfahrens" ?

- Es soll schnell sein, so daB die MeBergebnisse so schnell wie
méglich zur Steuerung des Produktionsprozesses zur Verfiigung

stehen.

- Es soll nicht zerstdrend sein, daB man seinen statistisch rele-
vanten Querschnitt jeder Charge - bzw. Schiffchens - durch-

messen kann,

- Es soll automatisierbar sein, um die obigen Vorteile auch aus-

niitzen zu koénnen.
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- Es soll genau sein. Hier muB man allerdings einschrinkend fragen,
ob nicht eine hohe Relativgenauigkeit ausreichend ist. Schlief-
lich sind wir ja nur an der Schwankungsbreite einer Charge inter-

egsiert.

= Das Verfahren soll iiberpriifbar sein.

Wenn man sich iiberlegt, wie man die bestehenden MeRverfahren modifi-
zieren muB, um die oben genannten Bedingungen zu erfiillen, so wird

man bald merken, daB man auf grundsitzliche Schwierigkeiten st8At.

Es ist also ein neuer Ansatz notwendig. Dieser Ansatz darf allerdings
nicht zu neu sein, da in endlicher Zeit ein Verfahren mit endlichen
Mitteln eingefiihrt werden sollte. Aus diesem Grunde haben wir uns

filr die elektrochemische Messung des Sauerstoffpotentials der Brenn-
stoffproben entschieden. Bei diesem Verfahren handelt es sich um ein
relatives MeBverfahren, das entweder iiber die Thermodynamik oder mit
Hilfe von Vergleichsmessungen geeicht werden kann., Im Prinzip mift man
dabei die Differenz zweier chemischer Potentiale auf elektrischem Wege.
Eines der beiden Potentiale wird mit Hilfe eines gut bekannten Metall-
Metalloxid-Gemisches aufgebaut. Hier haben sich die Mischungen Fe/FeO
und Ni/NiO besonders gut bewdhrt. Diese beiden Oxide haben noch den
weiteren Vorteil, daB ihre thermodynamischen Daten sehr gut bekannt
sind. Aus diesem Grunde eignen sich diese beiden Oxide auch zur Uber-
priifung der Funktionsfdhigkeit der Anlage. Damit konnten wir auch ein
Verfahren festlegen, mit dem die Anlage regelmdBfig iliberpriift werden
kann. Wegen der starken Streuung der Literaturwerte fiir die thermo-
dynamischen Daten oxidischer Kernbrennstoffe ist eine experimentelle

Eichung der Anlage notwendig.

Die Abb. | zeigt die technische Realisierung dieses eben geschilderten
Konzeptes. In dieser Abb. ist links der MeBSschrank und rechts die Box,
in der die eigentliche MeRBapparatur untergebracht ist. Im MeBschrank
sind alle Stromversorungseinheiten, der Temperaturregler und ein als
ProzeRrechner geschalteter Rechner mit der dazugehdrigen Magnetband-

einheit und der Interface filr das Digitalvoltmeter untergebracht.

Das stark vereinfachte FluBdiagramm des Rechenprogrammes, das zur
Steuerung und Auswertung der Versuche benutzt wird, ist in Abb. 2

dargestellt.
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Die Abb. 3 zeigt eine Zeichnung des MeBsystems. Man sieht eine
Anordnung,bei der die zu messende Probe und die Standardprobe durch
einen ZrOz—Tiegel rdumlich voneinander getrennt sind. Innerhalb und
auBerhalb des ZrOz-Tiegels liegt eine dotierte ThOz-Scheibe. Die

Spannung wird an den beiden Elektroden mit Platindrihten abgegriffen.

Stellt man die Frage, ob die eingangs aufgéstellten Bedingungen fiir
ein neues Verfahren von dem vorgestellten elektrochemischen Verfahren
auch erfiillt werden, so findet man die Antwort am besten, indem man
dieses Verfahren mit dem eingefiihrten gravimetrischen Verfahren ver-
gleicht, In Tabelle 4 sind die entsprechenden Daten gegeniibergestellt.
Wir sehen, daB das elektrochemische MeBverfahren alle Anforderungen
erfiillt, mit Ausnahme der Absolutmessung. Daher kann auch bei der
hohen relativen Genauigkeit, die dieses Verfahren hat, keine bessere
absolute Genauigkeit erzielt werden, wie beim thermogravimetrischen

Verfahren, da dieses zur Eichung herangezogen werden muB.

Bestimmung der Plutoniumhomogenitidt

Hier schreibt die Spezifikation beispielsweise 30 + | Z Pu vor. Ver-
schidrfend kommt hinzu, daB nach Ansicht des Spezifikateurs diese
Spezifikation auch fiir Teile einer Tablette gelten soll, Selbstver-
stdindlich wird dieses Teilen dort sinnlos, wo man in die atomaren
Dimensionen kommt, Wir wollen nun priifen, ob eine Spezifikation

30 + 1 Z fiir alle Tabletten in der Praxis erfiillt werden. Dazu haben
wir von einer Tablette eine Autoradiografie angefertigt und diese
dann mit einem automatischen Bildanalysator ausgewertet. Das Ergebnis
zeigt Abb. 4. In dieser Abb. sind die relativen Konzentrationsabwei-
chungen von der mittleren Pu-Konzentration der Probe eingetragen. Die
GrbBRe der Felder ist 500 x 500 umz. Man erkennt, daB die grd8ten Ab-
weichungen im Bereich von + 18 rel. % liegen. Das ist wesentlich mehr,
als es der Wunschspezifikation von + 3,3 rel. Z entspricht. Man kann
nun einwenden, daR diese Felder unsinnig klein gew#dhlt wurden. Um
diesem Einwand zu begegnen, wurden fiir die ndchste Abb. 5 je 9 Felder
zu einem neuen Feld zusammengefaBt. Jetzt betridgt die FeldgriBe

1500 x 1500 umz. Wie man aber sieht, kann selbst bei diesen doch sehr
grofen Feldern die Wunschspezifikation nicht eingehalten werden. Es

ist also notwendig, entweder die Herstellungsmethoden zu verbessern,
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oder aber eine den Realitdten angepaBte Spezifikation zu machen. Man
sollte die Spezifikation im Sinne des Herstellers vielleicht so #ndern,
daB man davon ausgeht, daB die zuldssigen + | 7 die maximal zuldssige
Schwankung eines Mittelwertes ist, welches durch eine Mittelung iiber
alle Teile einer Probe gewonnen wurde. Dann ist die zuldssige Schwan-

kung der einzelnen Felder op

In dieser Formel ist n die Zahl der Felder und Oy die Schwankung

des Mittelwertes.,

Wenden wir diese Uberlegungen auf die in dem vorhergehenden Abb. 4
und 5 gezeigten Messungen an, so erhalten wir filr neun Messungen ein
zuldssiges Streuband von 10 Z, wihrend 12,8 7 gefunden wurde. Bei 81
Messungen ist dann das zuldssige Streuband 30 %, 23,5 % wurden aus

den MeRwerten errechnet.

Es ist nun interessant zu bemerken, daB der Wert fiir 81 Messungen
innerhalb und der fiir 9 Messungen auBerhalb der Spezifikation liegt.
Fiir den Hersteller heift das, daB zwar die Teilchengrdfen hinreichend
klein sind, um der Spezifikation im Mikrobereich zu entsprechen, aber
diese Teilchen nicht hinreichend gut vermischt wurden, so daf nach dem

Mischen Mikroinhomogenititen zuriickgeblieben sind.

Uberlegt man sich, bei welchen Feldgrdfen Plutoniumkonzentrationen
zwischen 90 und 100 7 auftreten konnen, so kommt man bei 30 + | Z Pu
(bezogen auf den 3 o Streubereich) auf eine maximale Teilchengrdfe

von etwa 110 uym Durchmesser.

Bestimmung der Plutoniumteilchengrdfen

Aus Sicherheitsgriinden ist die Grdfe der Plutoniumteilchen in den Brenn-
stofftabletten begrenzt. Aus diesem Grunde muB die GrdBe der Plutonium-
teilchen vermessen werden. Wenn man eine TeilchengrdBenverteilung messen
will, so muB man sich zuerst dariiber klar werden, was eine Teilchengréfe
ist. Im Falle eines kugelfSrmigen Teilchens ist die Sache klar. Wie aber
ist es im Falle eines stark elliptisch geformten Teilchens ? Soll man

die groBe Sehnenlidnge als Teilchengrdfe nehmen ? Einen aus einer
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Fldchenmessung gewonnenen mittleren Radius ? Es gibt noch eine
Reihe verschiedener Definitionen fiir TeilchengrtB8en. Will man sich
fiir eine entscheiden, so muf man die Frage stellen, woher im vor-
liegenden Fall die Begrenzung der TeilchengrdBe kommt. Da nun die
Begrenzung der TeilchengrdBe im wesentlichen ein Problem der Wirme-
leitung ist, ist filir die Begrenzung der Teilchengr8Be in erster
Niherung der grdfte einschreibbare Kreis zu wdhlen, da fiir alle
anderen Punkte eines Teilchens gilinstigere Voraussetzungen fiir die
Ableitung der Wirme vorliegen. Die Abb. 6 zeigt ein experimentelles
Ergebnis einer Klassierung nach Sehnenldngen und nach eingeschrie-
benen Kreisen. Man erkennt deutlich, daf die Definition des einge-
schriebenen Kreises als MaR flir die Teilchengr88e einen grofen Vor-
teil flir den Hersteller darstellt, da man nach dieser Methode bei
der vorliegenden Probe eine maximale Teilchengr8fe von etwa 150 um
findet. Bei einer Klassierung nach Sehnenldngen findet man Teil=-

chengréfen von bis zu 250 um..

Wenn man dem Hersteller bei der Definition der Teilchengrife hier
sehr weit entgegenkommen kann, so muB sich aber der Hersteller an-
dererseits die Frage noch gefallen lassen, ob sich nicht etwa in der

Umgebung eines groBen Teilchens ein weiteres groRes Teilchen befindet.

An dieser Stelle muB aber darauf hingewiesen werden, daB die Plutonium-
homogenitdt und die Teilchengrdfen miteinander iliber statistische Funk-
tionen korreliert sind. Wenn eine Spezifikation 30 + | Z (im 3 ¢ Streu-
bereich) lautet und eine maximale Teilchengrdfe von 300 um zugelassen
ist, so wird der Hersteller bei der Einhaltung des Plutoniumgehaltes
von Tablette zu Tablette in Schwierigkeiten geraten, wenn die maximal

zuldssige TeilchengréBe ausgeschdpft wird.

3. Verfahren zur Qualitdtskontrolle der Hiillrohre und Brennstibe

Die wichtigste bei der Qualitdtskontrolle des Hiillrohres angewandte Ein-

richtung ist die in Abb., 7 dargestellte Universalpriifbank. Das zu priifende
Hiillrohr bzw. der einseitig verschweiBte Brennstab bewegt sich, durch die
beiden Transportkﬁpfé angetrieben, schraubenfdrmig durch die MeRanordnung,

die in einem Durchgang die Wanddicke und den AuBendurchmesser kontinuierlich



- 258 -

mift. Gleichzeitig erfolgt eine zerstdrungsfreie Priifung mit Wirbelstrom
und Ultraschall (US) auf Materialfehler. In der Abb. 7 erkennt man unter-
halb der MeR- und Registriergerdte die beiden Antriebskdpfe. Links neben
dem linken Antriebskopf befinden sich die induktiven Wegaufnehmer fiir die
AuRendurchmesserkontrolle. Zwischen beiden Antriebsk&pfen befindet sich
das groBe Wasserbad fiir die UltraschallriBfehlerpriifung, die mit einem

US-MeBkopf fiir Wanddickenmessung (links vom Wasserbad) erginzt wird.

Bei der Innendurchmesserpriifung wird die pneumatische Methode angewandt.
Dabei fdhrt ein Diisendorn mit zwei diametral angeordneten Bohrungen in das
langsam rotierende Rohr (Abb. 8). Der Druckabfall zwischen den Austritts-
diisen und den Hiillinnenflidchen ist in den geforderten Toleranzbereichen
von + 30 um linear proportional zur diametralen Spaltweite zwischen Diisen-
dorn und Hiille. Dieser Druckabfall wird am Ende des Diisendorntrigerrohres

gemessen.

Zur Priifung der Oberfldchenqualitit werden die Hiillrohr~ und Brennstab-
innen- und -auBenflichen mit einer feinen Tastnadel abgefahren. Als Er-
gebnis erhdlt man quantitative Daten fiir die Mikrogestalt dieser Flidchen.
Im wesentlichen sind dies die Werte fiir die Rauhtiefe und die Welligkeit.
Ebenso kdnnen die Rechenwerte des arithmetischen und des quadratischen

Mittenrauhwertes ermittelt werden.

Eine wichtige Ergdnzung der zerstdrungsfreien Priifmethoden auf Material-
fehler an Hiillrohren und Brennstidben ergibt sich durch die Anwendungs-
mdglichkeiten von WirbelstrommeBverfahren. Wihrend bislang fiir den SNR-300
sowie fiir die Verwendung von Hiillmaterial fiir Bestrahlungsexperimente nur
die Ultraschall-Priifung auf Materialfehler vorgeschrieben war, kdnnen seit
der Entwicklung gleichstromgekoppelter MeBapparaturen ergidnzend Wirbelstrom—

priifungen durchgefiihrt werden.

Gleichstromgekoppelte Wirbelstrompriifanlagen haben gegeniiber den wechsel-
stromgekoppelten Anlagen den Vorteil, daB sie das Fehlersignal nicht diffe-
renzieren. Dadurch wird die GrSBe der Fehleranzeige unabhingig von der
Priifgeschwindigkeit. Die ersten Betriebserfahrungen mit einer gleichstrom-
gekoppelten Wirbelstrom-MeBapparatur zeigen die zwingende Notwendigkeit,

neben einer US-RiBRfehlerpriifung eine Wirbelstrompriifung zu etablieren.

Die filir die Priifung als Fehlerdetektor benutzte Spule trdgt den Namen:
"Koaxial-Durchlauf-Differenzspule'. Die Anwendung der Spule in Verbin-

dung mit dem Wirbelstromgerit fiihrt zu einem Selbstvergleichsverfahren.
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Die linke koaxial gewickelte Spule vergleicht die elektromagnetischen Daten
mit denen der rechten Spule, wobei z.B. Fehlstellen im Hiillrohr zu Unsymme-
trien flihren. Die entstehende Differenzspannung ist verstdrkt und gleichge-

richtet ein MaR fiir die St6rung bzw. Fehlergrtfe im Hiillmaterial.

In Abb. 9 ist die Notwendigkeit einer zus#dtzlichen Wirbelstrompriifung an
einem besonders markanten Beispiel gezeigt. Wihrend es bei der Ultraschall-
Lidngs— und Querfehlerpriifung zu keiner Anzeige kommt, weist die Wirbelstrom-
priifung eine Fehlstelle aus. Da diese Fehlstelle reproduzierbar angezeigt
wird, jedoch in dem betreffenden Bereich an der AuBenfldche des Rohres keine
Fehlstelle sichtbar ist, folgte die zerst8rende Untersuchung des Rohres. Bei
dieser Untersuchung wurde die in der Fotografie sichtbare Fehlstelle an der
Rohrinnenseite mit ca. 100 um Tiefe gefunden. Sehr interessant ist es, daR
auch bei der Wanddickenmessung und bei der Innendurchmesserpriifung diese
hier gezeigte Fehlstelle registriert wurde. Bei der Wanddiékenmessung wurde
der MeBbereich {iberschritten, so daR es zu einem "Aussetzer' bei der Regi-
strierung kommt. An der Fehlstelle weist die Innendurchmesserpriifung einen
groReren Durchmesser aus. Dieser Sachverhalt bestdtigt, daB die Dimensions-
kontrolle der Hiillrohre und Brennstdbe Bestandteil der zerstérungsfreien

Priifung sein muB.

Uberlegungen zu Mdglichkeiten der quantitativen Datenerfassung an Brenn-
stdben geben Veranlassung, an den Brennstdben im unteren Endstopfen eine
punktfdrmige Markierung anzubringen (Abb. 10). Diese Markierung wird mit
einem Spezial-Bohrer angebracht und hat einen Durchmesser von 0,2 mm bei
einer Tiefe von ebenfalls 0,2 mm. Diese Markierung dient nun fiir alle wei~-
teren Vermessungen als ridumliche Ortskoordinate "0'". Alle axialen und

azimutalen Abstinde beziehen sich auf diesen Nullpunkt.

Eine Prototyp-MeBbank, die bereits Bezug auf diesen O-Punkt nimmt, ist in
Abb. 11 dargestellt. Der axiale und azimutale Abstand der MeRposition von
dem Nullpunkt wird mit den beiden Zihlern direkt alphanumerisch angezeigt,
so daR jeder MeBwert exakt seinem Raumkoordinaten zugeordnet werden kann.
Diese Methode soll in Zukunft den Wendelschrieb abl&sen, bei dem bislang
die Zuordnung der MeBwerte zur exakten rdumlichen MeBposition nicht mbglich
war. Ebenso 188t die Nullpunktmarkierung im unteren Endstopfen eine exakte
Zuordnung der MeBwerte, fiir z.B. AuBendurchmesser, auch nach der Bestrah-

lung zu,
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Die Abb., 12 zeigt ein Beispiel filir die Anbringung einer Oo-Markierung
auf dem Registrierstreifen, wobei die Oo—Markierung auf dem Diagramm
(rechts) mit der azimutalen Position der Nullmarke am Brennstab iiber-
einstimmt. Technisch wird dieses Problem einfach dadurch geldst, daB
immer dann ein Markierungsschalter betdtigt wird, wenn die azimutale
Position "0°" erreicht ist. Der Ubersicht halber zeigt die rechte Leiter
hier nur jede fiinfte 0°~Markierung. Wdhrend hier noch der Stab abgewen-—
delt wird, sollen in Zukunft von den Brennstiben die MeBSwerte raster-
formig abgefragt werden, d.h. mit definierten axialen Wegschrittweiten
und exakten azimutalen Winkelschrittweiten. Daraus ergeben sich dann
Wertetripel, die aus den beiden Ortskoordinaten und dem MeBwert selbst

bestehen.

Die Darstellung des Brennstab-Ist-Zustandes erlaubt eine schnelle objek-
tive Beurteilung des Stabes vor der Bestrahlung. Bei Anwendung des glei-
chen Verfahrens am bestrahlten Brennstab kdnnen dann ebenfalls quantita-
tiv simtliche Anderungen erfaft werden. Daraus resultiert wiederum eine
quantitative Bewertung eines Bestrahlungsexperimentes mit der direkten
Kopplung an bestehende Rechenprogramme im Hinblick auf Auslegung und

Modelltheorie.



Tabelle 1:

Priifungen am Brennstoff

Geometrie Struktur und Homogenitit Chemische Zusammensetzung
Durchmesser offene — geschlossene Porositit Pu/U+Pu-Verh3ltnis
Linge Dichte Verunreinigungen
Parallelitit der Stirnfliche (PorengrdBenverteilung) Isotopengehalt
Konizitit rdumliche Porosititsverteilung 0/Me-Verhiltnis
Risse ‘rdumliche Pu-Verteilung Wassergehalt
Abplatzungen Pu-TeilchengréBenverteilung Gasgehalt

Tabelle 2: Priifungen am Hiillrohr
Geometrie Materialfehler Werkstoff
AuBendurchmesser (Ovalitidt) Risse Chemische Zusammensetzung
Innendurchmesser Einschliisse KorngréRe
Wandstirke Riefen Ausscheidungen
Rauhigkeit Oxidschichten Grad der Kaltverformung

Festigkeit

- [92 -~



Tabelle 3:

Priifungen am fertigen Brennstab

Geometrie

Réntgenpriifung

Sonstige

AuBendurchmesser (Ovalitit)
Lénge
Schweifnaht-Durchmesser
Durchbiegung

Zapfenschlag

Sdulenlinge

Innerer Aufbau

Abplatzungen und Risse der Tabletten
SchweiBnihte

He~Lecktest
Kontamination
Gewicht

Gesamter Pu-Gehalt

Pu-Verteilung

Tabelle 4:

Charakterisierung der O/Me-MeBverfahren

Thermogravimetrisch

Elektrochemisch

Absolutmessung
Absélute Genauigkeit
Relative Genauigkeit
Zerstdrungsfrel
Geschwindigkeit
Automatisierbar
Priifbarkeit

ja"
+5x 10> 0/Me
+5x 107 0/Me
nein

4 h/Messung
nein

schlecht

nein
+5 x 1072 o/Me
besser 1 x 10-3 O/Me

ja
1 min/Messung++)
ja
gut

+)

++)

bei Definition des O/Me-Verhiltmisses wvon 2

bei einer automatischen Anlage und geringem Wassergehalt der Proben

- 79C -
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Abb, 1 Ansicht der O/Me-MeBanlage, die nach dem elektrochemischen

Verfahren arbeitet

? E N %% Pt - Leitung
/ \// /
R § VF Zr Oy (Ca0) - Tiegel
N | N
\ S E g\‘/r/Fe/Fe O - Normalelektrode
N N
Nz | ThO, (Y5 O)

(U,Pu) O, - Probe

|

V/
36 4 V
\ \K\/

——— Pt - AnschluB

Abb. 3 Anordnung von Proben und Elektrolyten in der MeBzelle fiir

die elektrochemische O/Me-Messung
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Abb. 2

Auswertung der O/Me-Messungen

FluRdiagramm fiir das Rechenprogramm zur

Steuerung und
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Abb, 6 Plutonium-TeilchengréBenverteilung

Gegeniiberstellung einer Klassierung nach Sehnenlédngen und einer

Klassierung nach eingeschriebenem Kreis
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Abb. 7 Universalpriifbank
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Abb. 8

Eichkurve filir die pneumatische Innendurchmesserpriifung
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Abb.

11

Prototyp einer Mefbank mit digitaler Anzeige der Ortskoordinaten,

bezogen auf einen Bezugspunkt
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XVI. DIE WESENTLICHEN BRENNSTAB~ UND BUNDELEXPERIMENTE
von
D. Freund
Inhalt:
1. Einleitung
2. Brennstab-Bestrahlungsexperimente (Oxid)
3. Biindel-Bestrahlungsexperimente (Oxid)
4., Brennstab-Bestrahlungsexperimente (Karbid)
5. Biindel-Bestrahlungsexperimente (Karbid)
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1. Einleitung

Eine der wesentlichen Aufgaben zur Entwicklung und Beurteilung von Brenn-
stabkonzepten fiir den Schnellen Natriumgekiihlten Reaktor (SNR) ist die

Durchfiihrung von Bestrahlungsexperimenten.
Diese Aufgabe kann in zwei Teile gegliedert werden:

- Untersuchung von Einzelph#dnomenen zum Brennstoff- und Brennstab-

verhalten durch die Bestrahlung von Einzelst#ben.

-  Untersuchung des Verhaltens eines Brennstabverbandes in sogenannten

Biindelexperimenten.

Wdhrend der erste Teil mehr grundlegenden Charakter hat und zu einer detail-
lierten Beschreibung des Verhaltens von Einzelstdben fiihrt, stellen die
Biindelexperimente eine Konzepterprobung dar, welche im wesentlichen den
Nachweis einer sicheren Funktionsweise eines solchen Verbandes zu erbrin-

gen hat.

Die in der ersten Phase eines umfangreichen Bestrahlungsprogrammes durch-
geflihrten Bestrahlungen im FR 2 sind in /1/ bereits zusammengestellt und
erldutert. Im vorliegenden Bericht wird ein kurzer Uberblick iiber die we-

sentlichen Brennstab~ und Biindelexperimente der zweiten Phase gegeben.

2. Brennstab-Bestrahlungsexperimente (0Oxid)

In Tabelle I sind die Brennstab-Bestrahlungsexperimente mit oxidischem
U02/Pu02

Einzelstdbe einmal im FR 2-Heliumloop, zum anderen in sogenannten Bestrah-

-Mischbrennstoff zusammengefaBft. Bei diesen Experimenten werden

lungskapseln im FR 2 und BR 2 bestrahlt.

Die mechanische Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille ist Thema

des Experiments FR 2-Loop-Versuchsgruppe 5 /2/. Nach heutiger Kenntnis
treten Hiillrohraufweitungen durch instationdre Effekte (ratcheting oder
RiB~Rast-Mechanismen) bei mittleren und h&heren Abbrédnden verstirkt auf.
Durch Simulation des Abbrandes (heiBer Nullspalt, hohe Tablettendichte,
hthere thermische Differenzdehnung zwischen Brennstoff und Hiille) werden
bei den Kurzzeitversuchen dieser Gruppe tatsichlich solche Effekte beobach-

tet /3/.



- 273 -

Die Kenntnis des Spaltgasdruckaufbaus im oxidischen Brennstab ist fiir

die Hiillrohrauslegung von Bedeutung. In der Versuchsgruppe Mol-8C wurden
Brennstdbe mit Mischbrennstoff verschiedener Schmierdichten im epither-
mischen FluR bis zu hohen Abbrinden (Amax ca. 120 MWd/kg M) bei Stab-
leistungen von 350 und 550 W/cm (max) bestrahlt /4/. Wie die bisherigen
Zwischenauswertungen zeigen, liegen die Gesamtfreisetzungsraten des Spalt-

gases zwischen 55 und 88 7.

Eine der wichtigsten Gr&Ren bei der Auslegung von Brennstidben ist die
Brennstoffzentraltemperatur. Es muB gewdhrleistet sein, daR diese Tempe-
ratur wdhrend des Betriebes unter der Schmelztemperatur des Brennstoffes
liegt, da es sonst zu axialer Brennstoffumlagerung und u.U. zu einer Zer-
stérung des Brennstabes kommen kann. Die Messung der Zentraltemperatur
als Funktion der Zeit ist Aufgabe der Versuchsgruppe Mol-8D /5,6/. Die

Bestrahlung der ersten Priiflinge hat im Juli d. Jahres begonnen.

Zur Untersuchung der chemischen Wechselwirkung zwischen Brennstoff und
Hiille dienen die Experimente Mol-16 und FR 2-Versuchsgruppe 8. Hierbei
werden Priiflinge mit Mischbrennstoffen verschiedener O/Me-Verhdltnisse
(1,93; 1,98) und verschiedenen Brennstoffsdulenldngen unter bestimmten
Betriebsbedingungen bestrahlt, um den chemischen Angriff des Hiillmaterials
als Funktion von Temperatur und Abbrand zu bestimmen. Bei einigen dieser
Priiflinge werden lokale Sauerstoffgetter (Zr-Patronen) eingesetzt, um

deren Wirksamkeit zu untersuchen.

In der Versuchsgruppe Mol-17, welche sich im Stadium der Planung befindet,
soll schlieflich das Brennstabkonzept mit einem Stabdurchmesser von 7,6 mm

erprobt werden.

3. Biindel-Bestrahlungsexperimente (Oxid)

Die im Rahmen des Projektes Schneller Briiter durchgefiihrten bzw. in Vorbe-
reitung befindlichen Biindel-Bestrahlungsexperimente sind in Tabelle II
zusammengefaBt. Die Aufgaben dieser Experimente, die in den Reaktoren

BR 2, DFR und RAPSODIE durchgefiihrt werden, werden im folgenden kurz

umrissen.
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Im Bestrahlungsexperiment Mol-7A wurden sieben hexagonal angeordnete Brenn-
stibe mit UOZ—PuOZ—Brennstoff im Na-Loop MFBS-5 des BR 2 bestrahlt. Dieser
Biindelversuch stellt eine Art "Brauchbarkeitstest" fiir Schnellbriiterbrenn-
stdbe dar /7/. Bei einem Abbrand von ca. 45 MWd/kg M wurde die Bestrahlung
infolge eines Defektes, der bereits bei ca. 35 MWd/kg M detektiert wurde,
abgebrochen. Die Schadensursache ist unbekannt, es wird jedoch angenommen,
daB dieser Schaden nicht konzeptbedingt ist., Eine detaillierte Auswertung

dieses Experimentes liegt in /8/ vor.

Das Bestrahlungsexperiment Mol-7B geh&rt mit den Experimenten DFR-350,
DFR-455 und RAPSODIE zu den Demonstrations— und Optimierungsexperimenten
flir SNR-Biindel /9/. Seine Aufgabe ist die Bestrahlung eines 18-Stabbiindels
unter HeiBkanalbedingungen. Nach einem Abbrand von ca. 40 MWd/kg M wurde
ein Schaden detektiert, das Biindel jedoch bis zu seinem Zielabbrénd von
80 MWd/kg M weiterbestrahlt. Die bisherigen theoretischen Uberlegungen
lassen einen oder mehrere Hiillschidden, hervorgerufen durch mechanische

Wechselwirkung zwischen Brennstoff und Hiille, vermuten /10/.

Der Bestrahlungsversuch DFR-304 umfaBt die Bestrahlung von drei Brennstédben,
zusammengefaBt in einem sogenannten '"Trefoil', unter NaK-Kiihlung im schnel-
len FluB des DFR. Er ist als Vorldufer des Experimentes DFR-350 zu verste-—
hen. Das wichtigste Ergebnis war der Nachweis des sicheren Funktionierens

des Stabkonzeptes bis zu einem Abbrand von ca. 50 MWd/kg M /11/.

Die Bestrahlung des 77-Stabbiindels DFR 350 stellt schlieBlich eine sehr
weitgehende Simulation der Verh#ltnisse in einem prototypischen Brutreak-
tor wie dem SNR-300 dar. Alle 77 Stdbe haben den Zielabbrand von ca.

50 MWd/kg M ohne Schédden erreicht /12/.

Nachdem die zerstdrungsfreie Nachuntersuchung der DFR-350-St#dbe gezeigt
hatte, daf in keinem Fall ein bevorstehendes Stabverdagen zu erkennen war,
wurden insgesamt 9 Stdbe (plus 3 Reservestdbe) in drei Trefoils weiter-
bestrahlt. Von den insgesamt 8 eingesetzten GfK-St#ben wurden 5 im Laufe
des Experimentes defekt, was vermutlich auf einen DFR-spezifischen Effekt,
das sogenannte gas—blankettiﬁg, zuriickzufithren ist /13/. Der Endabbrand

der Trefoils liegt zwischen 65 und 90 Mwd/kg M.

Das Experiment DFR-455 dient, wie bereits erwdhnt, der Optimierung der
fritheren Spezifikationen von DFR-350 und RAPSODIE-I sowie der Untersuchung

der in der Tabelle angegebenen verschiedenen St#hle. Weiterhin ist dieses




- 275 -

Experiment als Test fiir verschiedene Abstandshaltertypen konzipiert /14/.
Das Bilindel wurde trotz eines zu Beginn der Bestrahlung aufgetretenen De-
fekts, dessen Ursache bisher unbekannt ist, bis zu einem Abbrand von ca.
40 MWd/kg M bestrahlt und dann zur Untersuchung des Schadens ausgebaut.
Unter der Bezeichnung RAPSODIE-I wurden im RAPSODIE-Reaktor zwei Brenn-
stabbiindel mit UOZ—PuOZ—Brennstoff bestrahlt, um einmal die Ergebnisse

des Experimentes DFR-350 zu bestdtigen, zum anderen, um die Erfahrungen
durch Verwendung eines weiteren Hiilllmaterials (1.4970) zu erweitern.
SchlieBlich sollte ein typischer SNR-Abbrand mit diesen Biindeln realisiert
werden /15/. Die Nachuntersuchung der Biindel, die mit einem Abbrand von

ca. 90 MWd/kg M ohne Stabschdden entladen wurden, ist in vollem Gange
/16,17/. '

4. Brennstab-Bestrahlungsexperimente (Karbid)

Uran-Plutonium-Karbid als Hochleistungsbrennstoff fiir den Schnellen Briiter
steht nach eingehender Diskussion der Brutraten dieses Reaktortyps wieder

im Mittelpunkt der Untersuchungen. Den Bestrahlungsexperimenten mit (U,Pu)C-
Brennstoff kommt daher wieder besondere Bedeutung zu. Die im Bestrahlungs-
programm des Projektes Schneller Briiter konzipierten Experimente werden im

folgenden vorgestellt (Tabelle III).

In den ersten Kurzzeitbestrahlungen (FR 2-Loop-Versuchsgruppe 4a) wurden
8 Priiflinge mit (U,Pu)C-Brennstoff kurzzeitig zur Untersuchung der ther-
mischen Zustidnde im Brennstab sowie des Verhaltens bei Lastwechseln be-
strahlt /18/. Trotz zentralen Brennstoffschmelzens bei einigen Priiflingen
traten keinerlei Stabschdden auf. Durch die Lastwechsel traten bei diesen

Kurzzeitbestrahlungen deutliche RiBstrukturen im Brennstoff auf /19/.

In einem breit angelegten Parametertest werden in der FR 2-Kapselversuchs-
gruppe 6 /20/ Untersuchungen zum Schwellverhalten des Brennstoffes, zur
Spaltgasfreisetzung, zur Vertrdglichkeit sowie zum Bindungsverhalten (He,

Na) durchgefiihrt.

. Ergidnzend zur Versuchsgruppe 6 werden im Rahmen des Experiments Mol-1}
Brennstdbe mit UC- und (U,Pu)C-Brennstoffen im epithermischen Fluf be-
strahlt, um weitere Informationen iiber das Verhalten unterschiedlicher

Stabkonzepte zu erhalten /21,22/., Die bisherigen Ergebnisse zeigen, daR
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mit He-Bindung und niederdichtem Brennstoff (83 7 th.D.) Abbridnde bis
70 MWd/kg M bei Stableistungen zwischen 1000 und 1300 W/cm erreicht werden
kdnnen /23/.

SchlieRlich werden im Experiment Mol-15/I (U,Pu)C-Brennstoffe verschiedener
_M2C3—Anteile (10 und 80 Gew.-7) mit Na-Bindung bestrahlt, um weitere Aus-

sagen zum Brennstoffschwellen sowie zur Vertrdglichkeit zu erhalten.

5. Biindel-Bestrahlungsexperimente (Karbid)

Das Bestrahlungsexperiment DFR-330 (Tabelle IV) im Bestrahlungsprogramm
des Projektes Schneller Briiter umfalt die Bestrahlung von drei 7-Stab-

Blindeln mit voll angereichertem (U,Pu)C-Brennstoff im Dounreay Fast Reactor.

Das Hauptziel dieser Experimente ist der Vergleich verschiedener Hochleistungs=
Brennstabkonzepte bei repridsentativen SNR-Hiilltemperaturen. Mit diesen Bilin-
deln werden erstmals von deutscher Seite Mischkarbidstidbe unter Betriebs-—

und Kiilhlbedingungen eines schnellen Brutreaktors bestrahlt /24,25,26/.

Wihrend das erste Biindel DFR-330/1 bei etwa 50 MWd/kg M wegen eines Defektes
entladen wurde und zur Nachuntersuchung ansteht, werden die Biindel DFR-330/2

und DFR-330/3 zur Zeit weiterbestrahlt.
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Tabelle 1I: Brennstab-Bestrahlungsexperimente (0xid)

Bezeichnun Aufoabenstellun Anzahl Brennstoff- Stabaufbau
g & & Stdbe Dichte (% th.D.) Pu (Gew.-% Gesamtlinge (mm) Hiille
Untersuchung der mecha- 85 6 )
FR 2-Loop= nischen Wechselwirkung 20 93 18 ca. 100 77x0,4
Ve. > Brennstoff-Hiille (Zr-2
Inc.800)
Bestimmung der gg 6¢x0,38
Mo1-8C Spaltgasfreisetzung 10 95 20 ca. 1000 (1.4988)
Bestimmung der Brennstoff- 85 ' 8¢XO,45
Mo1-8D zentraltemperatur als 8 . 92 20 ca. 160 (1.4988)
Funktion der Zeit
Mol-16 Untersuchung der 14 30 80, 160 6%x0, 38
FR 2-Vg.8 Vertriglichkeit 86 (35) ca. 1000 (1.4988)
Unters;chung des . | 7,6%0,5
Mol-17 7,6 mm —Brennstab- 4 86,3 30 | 1024 (1.4970)
konzeptes i
i

- 6.7 -




Tabelle II:

Biindel-Bestrahlungsexperimente  (0xid)

Anzahl
Bezeichnung | Aufgabenstellung o Brennstoff- : Stabaufbau
Stibe | Dichte (% th.D.) Pu (Gew.-Z7) Gesamtlinge (mm) Hille
Untersuchung des Verhaltens 6¢x0,38
Mol-7A eines Kleinbiindels 7 87,3 20 1080 (1.4988,1.4961)
Erprobung von SNR-typischen é
o . ' 6"x 0,38
Mol-7B Stdben unter HeiBkanal- 18 87 30 1080
Bedingungen (1.4988,1.4970)
Mol-7D Erprobung eines Biindels 6¢x 0,40
(Vorldufer mit 6-Rippenrohren 19 86,5 30 1080 Kopfkreis 7,9
fiir KNK-1I) PP (1.4988)
(DFR-304 é
Monitor) Erprobung eines Prototyp-— 77 6 x 0,38
DFR 350 . . 89 20 510
(+Folgebestr. Biindels im schnellen FluB (39) (1.4988,1.4961)
DFR-435)
_Erprobung eines Prototyp-— 60 84 6¢ x 0,38
DFR 455 Biindels mit verschiedenen (14) 86,5 30 900 (1.4988,1.4970,
Abstandshaltern 89 1.4981)
RAPSODIE-T Erprobung von prototypischen 69 0,38
-Bi 2
(2 Biindel) SNR-Biindeln 2 x 34. 86,8 30 83 (1.4988, 1.4970)
(parallel zu DFR 350 und 455)

- 08¢ -



Tabelle III: Brennstab—-Bestrahlungsexperimente (Karbid)
Bezeichnun Aufgabenstellun Anzahl Brennstoff- Stabaufbau
8 & & Stibe | Dichte (Z th.D.) | Pu (Gew.-Z) | Gesamtlinge (mm) Hiille
FR 2-Loop- Untersuchung des Anfahr- ¢
Ve. & erhalten 8 86 15 210 10"x 0,55
g. b4a ver s (1.4988)
Untersuchungen zum Schwel- ¢
. 86 I0"x 0,55
FR 2-Vg. 6 len, zur Gasfreisetzung 20 15 475
und zur Vertrdglichkeit 93 (1.4988)
Mol-11/Kl Untersuchung des Verhal- 83 © 8% 0,45
/X2 tens verschiedener Stab- 8 90 1022
15 (1.4988)
/K3 konzepte (¥, He, Na) 94
Untersuchung zum Schwellen ¢
v 1 s . 5,6’x 0,3
und zur Vertriglichkeit 90
Mol=15/1 verschiedener Brennstoffe 4 93 25 93 (1.4988)
(M2C3-Ante11e)

- 187 -



Tabelle 1IV: Biindel-Bestrahlungsexperimente (Karbid)
Bezeichnung Aufgabenstellung Anzahl Brennstoff- Stabaufbau
Stibe |Dichte (Z th.D.) Pu(Gew.-3%) Gesamtlinge (mm) Hille
. 9 5¢ x 0,5
DFR 330/1 7 96 20 790, Na ’
Vergleich verschiedener (}'23?33 1.4970,
Hochleistungs=—
¢
9 0
DFR 330/2 Brennstabkonzepte 7 83, 90 20 790, He (;54;88;5
bei reprisentativen )
SNR-Hiilltemperaturen ¢
9,5" x 0,5
DFR 330/3 7 90 20 790, Na 9 5¢ x 0.35
b 3
(1.4988)

- ¢8C -
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von

E.Bojarsky, H. Deckers, H., Hifner, H. Lehning, H. Reiser, L.Schmidt

Inhalt:

1. Allgemeines und Randbedingungen
2. BR 2-Einsdtze fiir Hiill- und Strukturmaterial
3. FR 2-Kapseln fiir Brennstoffe und Brennstdbe

4, FR 2-Heliumloop



- 284 -

1. Allgemeines und Randbedingungen

Wenn man sich die verschiedenen in pile-Experimente zur SNR-Brennelement-

entwicklung vor Augen fiihrt, so kann man grob folgende Einteilung erkennen:

Eine erste groRe Gruppe, die die Grundlagenuntersuchungen und Parameter=
tests an Hiilllmaterial, Brennstoffen und Brennstiben umfaBt, und daneben
eine zweite Gruppe, die die Performancetests an Brennstiben und Biindeln

bis zur SNR-OriginalgrdBe enthilt.

Diese zweite Gruppe, die mehr auf die Best#tigung von Kenntnissen und Mo-
dellvorstellungen zum Brennelementverhalten hinzielt, sollte sinnvoller-
weise unter mdglichst SNR-nahen Betriebsbedingungen durchgefiihrt werden.

Sie erfordert also schnelle, natriumgekiihlte Reaktoren.’

Die Experimente der ersten Gruppe mit {iberwiegend Grundlagencharakter
konnen dagegen auch in thermischen Forschungs— und Materialtestreaktoren
ausgefiihrt werden, also in unserem FR 2 und im belgischen BR 2. Ich will
mich auf diese beiden Reaktoren beschrdnken, firdie wir eine Reihe von

Bestrahlungseinrichtungen entwickelt haben.

Welche Experimentiermdglichkeiten und Randbedingungen sind fiir uns in

den genannten Reaktoren vorhanden?

In beiden wird Wasser als Kiihlmittel und Moderator verwendet, und zwar

mit Temperaturen unter 100 °C. Der FR 2 ist ein Schwerwasserreaktor mit
einem relativ grofen Core (Abb. 1). Bestrahlungseinsdtze kdnnen z.B. an-
stelle eines Brennelementes installiert werden oder auf Zwischengitter-
positionen anstelle von Isotopenkanilen. Im Zentrum ist ein durchgehender
groBerer Bestrahlungskanal flir Loopeinsitze vorhanden. In jedem Falle sind
die Versuchseinsitze von einer recht grofen Moderatorschicht umgeben., Der
NeutronenfluR hat dort also ein sehr weiches Energiespektrum, Den unge-
storten maximalen thermischen NeutronenfluB kann man mit knapp 1'10]4n/cm23

angeben, der schnelle FluB liegt fast 2 GrdBenordnungen darunter.

Der BR 2 in Mol ist dagegen als HochfluBreaktor zu bezeichnen (Abb. 2). Sein
Core wird von Leichtwasser durchstrdmt und ist sehr kompakt. Die Brennelemente
sind aus rohrfdrmig gebogenen, diinnen Brennstoffplatten aufgebaut, so daR die

Versuchseinsdtze in das Innere jedes Brennelementes eingebracht werden kdnnen.

4

Dort findet man Neutronenfliisse bis zu etwa 4-10l therm. Neutronen/cmzs und

14 2

etwa 6:10  n/cm”s mit E > 0,1 MeV., Bei 6 Brennelementpositionen sind iibrigens
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nicht nur oben,sondern auch unten Tankdurchfiihrungen vorhanden, so daf die
Mdglichkeit besteht, Bestrahlungseinsidtze auch von unten her zu instrumen-
tieren, Das bietet bei Langzeitbestrahlungen den Vorteil, den normalen

Brennelementwechsel ohne Demontage des Bestrahlungseinsatzes vornehmen zu

kdnnen.

2. BR 2-Einsdtze fiir Hill= und Strukturmaterial

Flir die Bestrahlung von unbelasteten Materialproben ohne Instrumentierung
steht ein einfacher Probentridger zur Verfiigung, den wir mit Typ Mol 1 be-
zeichnen (Abb. 3). Der Einsatz faRft eine Vielzahl von Proben, die normaler-
weise direkt von Reaktorkiihlwasser umstrdmt werden. Die Probentemperaturen
liegen damit unter 100°C. Die Proben kidnnen auch einzeln gekapselt werden.
Durch die Ausbildung eines definierten Gasspaltes zwischen Probe und Kap-
selrohr lassen sich mit Hilfe der y-Heizung - also der Absorption von
Core=-y-Strahlung - auch h8here Temperaturen erreichen, max. etwa 450°¢,
Die Aktivierung von feinen Co- und Fe-Drdhten gestattet die Ermittlung der

thermischen und schnellen Neutronendosis.

Wesentlich aufwendiger ist dagegen die Bestrahlungseinrichtung Mol 2

(Abb. 4), mit der kurze Brennstab-Hiillrohre bei hSheren Temperaturen und
unter mechanischer Belastung durch Gas—-Innendruck bis zum Bruch getestet
werden k&nnen. Der Bestrahlungseinsatz, der 8 Priiflinge aufnehmen kann,
wird in einen durchgehenden BE-Kanal des BR 2 eingebaut, so daB die Instru-
mentierungs— und Versorgungsleitungen von unten her im sub pile-Raum ange-
schlossen werden kénnen, Die zugehdrigen out of pile-Anlagen zur Temperatur-
regelung, Druckgasversorgung und Druckmessung sind fiir den gleichzeitigen
Betrieb von 2 Reaktoreinsitzen ausgelegt. Fiir jeden Priifling kdnnen unab-
héngig voneinander der He-Gasdruck bis zu ca. 500 at eingestellt und die
Rohrtemperatur automatisch sehr genau auf einen vorgegebenen Wert - bis
maximal 800 °C - eingeregelt werden (Abb. 5). Der gewendelte elektrische
Heizer liegt an der Rohrinnenwand an. AuRen sind mehrere Thermoelemente an-
gebracht. Diese Bestrahlungseinrichtung hat sich seit Jahren sehr gut be-

wihrt.

In der Materialtesteinrichtung Mol 3 (Abb. 6) kdnnen relativ viele unbe-
lastete Rund~ oder Flachproben bei hohen Temperaturen bestrahlt werden.

Um eine m8glichst gleichmiBige Temperaturverteilung in den Priiflingen zu



- 286 -

erreichen, liegt die ganze Probenkette in fliissigem Natrium. Zwischen der
Natriumkapsel und dem HuBeren Rohr ist ein definierter Gasspalt vorgesehen,
in dem ein Helium~Neon-Gemisch zirkuliert. Durch Ver#nderung der Gaszusam-
mensetzung und damit seiner Wdrmeleitfdhigkeit kdnnen die Temperaturen in
gewissen Grenzen geregelt werden., Das relativ steile axiale FluBprofil im
BR 2-Core wiirde zu einem analog steilen axialen Temperaturverlauf in den
Proben fiihren, da hier nur die y-Heizung ausgenutzt wird. Um dem entgegen-—

zuwirken, hat man die Gasspaltbreite axial der Energieerzeugung angepaBt.

Im Verlaufe des Abbrandes {iber jeden Reaktorzyklus bewegen sich die Regel-
stdbe nach oben und damit verschiebt sich das FluBprofil insgesamt nach oben.
Deshalb besitzt jeder Bestrahlungseinsatz oben einen Mechanismus zur axialen
Bewegung des Einsatzes. Mit der Mol 3-Einrichtung kdnnen also die gewilinsch-
ten Probentemperaturen von z.B, 650 °C auch iiber ldngere Bestrahlungszeiten

hinreichend gut konstant gehalten werden.

Soll iibrigens der thermische Neutronenfluf abgeschirmt werden, so kann auBen

um den Einsatz herum ein auswechselbares Cadmiumrohr angeordnet werden.

Als letzte der Material- Bestrahlungsanlagen fiir den BR 2-Reaktor mbchte
ich noch 2 Kriechkapselbauarten kurz vorstellen. Es handelt sich hier um
die schwierige Aufgabe, die relativ kleinen Materialdehnungen bei einachsi-
ger Beanspruchung und definierter Temperatur direkt wdhrend des Reaktorbe-

triebes sauber zu messen.

Eine franzdsische Entwicklung (Mol 5B) hat zur Anwendung des sogenannten
Hohlraum-Resonanzverfahrens fiir die Dehnungsmessung gefilhrt (Abb. 7). Dabei
werden elektromagnetische Wellen im Gigahertzbereich durch einen Hohlleiter
in einen Zylinder eingeleitet. Im Zylinder ist ein Kolben angeordnet, der
mit dem Priifling verbunden ist. Eine'Lﬁngenénderung des Priiflings veridndert
also das Volumen des Zylinders und damit seine charakteristische Resonanz-
frequenz., Diesen Resonanzzustand kann man mit demjenigen eines out of pile-
Systems vergleichen, dessen Kolbenbewegung konventionell mefbar ist (Abb.8).
Die MeBgenauigkeit dieser Methode betrigt etwa + 2 um. Die Probe hat eine
MeBldnge von 40 mm und einen Durchmesser von 2 mm. Das Belastungssystem ar-
beitet mit He-Druckgas. Die Probe ist in fliissiges NaK eingebettet. Elek-
trische Heizungen ermdglichen die Temperaturregelung von etwa 400 bis 700 °c

mit einer Genauigkeit von + 2 °c.
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In unserer selbstentwickelten Kriechkapsel (Mol 5C) haben wir ein induk-
tives MeBsystem - einen sogenannten Differentialtransformer - ange-
wendet (Abb. 9). Das MeRprinzip ist einfach: Durch eine Wechselspannung

in der Primdrspule werden in zwei Sekunddrspulen Spannungen induziert, die
von der Stellung des magnetischen Kerns abhidngig sind. Wird die Probendeh-
nung auf diesen magnetischen Kern {ibertragen, erhdlt man also ein klares
MeBsignal. Die Genauigkeit dieses MeRsystems kann mit etwa + 3 um angege-
ben werden., Etwas unangenehm ist dabei die Temperaturabhingigkeit. Deshalb
werden fiir jeden Transformer vor dem Einbau die optimale Spannung und Spei-
sefrequenz ermittelt. Andererseits bietet diese Bauart den Vorteil, daB
mehrere Proben - z.B. 2 oder 3 = unabhingig voneinander in einem Ein-

satz getestet werden kodnnen,

Die Priiflingstemperaturen kénnen etwa zwischen 400 und 800°C mit Hilfe eines
Dreizonenheizers eingestellt werden. Das Belastungssystem arbeitet wieder

preumatisch mit Helium-Druckgas.

3. FR 2-Kapseln fiir Brennstoffe und Brennst&be

Im Prinzip setzen sich die Kapselversuchseinsdtze aus drei Bauteilen zusam-
men (Abb. 10) , der eigentlichen Bestrahlungskapsel mit den Priiflingen, dem
Oberteil und der Wasserfiihrung. Die leichte Demontierbarkeit gestattet {ibri-
gens die wiederholte Verwendung des Oberteils, das im wesentlichen zur Core-
Abschirmung und zur Ubertragung der MeRleitungen dient. Der Kapseldurchmes-
ser ist durch die gegebenen Einbaumafe auf max. etwa 32 mm begrenzt. Die
untere Grenze liegt bei etwa 20 mm, da sonst unerwiinscht starkes Sieden des
Kilhlwassers auftreten kdnnte. Es ist also zwischen Brennstab und Kiihlwasser
eine geeignete Materialschichtung anzubringen, in der gerade der gewlinschte
Temperaturabfall von z.B. 500 °C bei der betreffenden Stableistung eintritt.
Eine besondere Temperaturregelung ist im allgemeinen nicht erforderlich, da
in dem grofRen FR 2-Core durch die Wahl der Bestrahlungsposition eine Tempe-
ratureinstellung tliber die Priiflingsleistung in relativ weiten Grenzen mbglich

ist.

Auf der Suche nach geeigneten wirmeiibertragenden Medien hat sich bei n#herer
Betrachtung herausgestellt, daR filir derartige Brennstab-Kapselexperimente

Flissigmetalle am geeignetsten sind gegeniliber Pulverschiittungen usw.
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Seit Jahren haben wir eine Natrium—-Bleiwismut-Doppelkapselbauart fiir oxi-
dische Brennstabproben eingesetzt (Abb. 11). Die Ausfithrung sieht - ver-
einfacht dargestellt - folgendermaBen aus: Jede Brennstabprobe ist in
einer inneren, nach allen Regeln sorgfiltig gepriiften Edelstahlkapsel ein-
gebaut, die mit Natrium ausgefiillt wird. Bei einem AuBendurchmesser von

20 mm betridgt ihre Wanddicke 1 mm. In den oberen Kapselstopfen sind bis zu
6 Tauchrdhrchen zur Aufnahme von Thermoelementen eingeschweiBt. 3 bis 4
solcher Kapseln werden zu einer Kette verbunden und koaxial in die HuRere
Kapsel eingebaut. Diese besteht aus Zircaloy 2, hat eine Wanddicke von

1,5 mm und einen AuBendurchmesser von 26 mm. Der Ringraum zwischen beiden

Kapselwdnden ist mit Bleiwismut ausgefiillt.

Die Erfahrungen mit dieser Kapselbauart sind sehr gut. Wir haben keine
groferen Betriebsstdrungen gehabt, schon gar nicht irgendein Kapselleck

bzw. Bruch im Reaktor.

Anstelle von mehreren kurzen Innen—Kapseln iibereinander kann auch eine
einzige innere Edelstahlkapsel eingesetzt werden, in die dann ein Brennstab
mit einer Linge von ca. | m hineinpaft. In diesem Falle ist es vorteilhafter,
nicht Natrium, dessen Schmelzpunkt bei 98 °C liegt, sondern die eutektische
NaK-Legierung (Schmelzpunkt - 11°C) zu nehmen. Dann gibt es in der inneren

Kapsel keinen Phasenwechsel des wirmeiibertragenden Mediums mehr.

Als neben Oxidbrennstoff auch Karbid und Nitrid als Hochleistungsbrennstoff
ins Blickfeld traten, haben wir einen Kapseltyp gebaut, der fiir Brennstoff-
bestrahlungen mit Stableistungen um 1000 W/cm bei einem Brennstoffdurchmesser
von 10 mm und einer Brennstoffzentraltemperatur um 1500 °c ausgelegt war
(Abb. 12). In dieser sogenannten Gasspalt—Doppelkapsel wird die Brennstoff-
sdule von einem sehr starken Mantel aus hochtemperaturbestindigem Material

- 2z.B. Molybddn - umschlossen. Zwischen diesen dickwandigen Hiillrohr und
dem #uBeren Kapselrohr aus Edelstahl ist ein Gasspalt vorhanden. Sowohl im
Brennstoffzentrum als auch im Molybdinrohr ist eine Temperaturmessung mdglich.
Wihrend in dieser Kapsel fiir Brennstoff-Grundlagenexperimente nur relativ
kurze Pellet—Sdulen eingesetzt werden kdnnen, ist in der folgenden Kapsel

der Einsatz von Hochleistungsbrennstiben bis zu etwa einem halben Meter Linge

mbglich (Abb. 13).

Das Charakteristische bei diesem Kapseltyp ist, daB nur eine Trennwand zwi-
schen dem Priifling bzw. dem Fliissigmetall und dem Reaktorkiihlwasser vorhan-

den ist. Der Priifling ist in diesem Falle von NaK umgeben. Das Kapselrohr
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mit z.B. 27 mm § und 1,5 mm Wanddicke besteht aus einer Niob-1 7 Zr-Legie-
rung, die eine gute Wirmeleitfdhigkeit bei hoher Festigkeit aufweist. Im
NaK-Raum befindet sich ein Zwischenrohr, das zwei Funktionen hat: Einmal
wird dadurch eine nennenswerte Konvektion im NaK vermieden und zum anderen
ist durch Verdnderung des Materials fiir das Zwischenrohr und dessen Wand-
dicke die Brennstabtemperatur in relativ weiten Grenzen einstellbar. Fiir
z.B., 1150 W/cm Stableistung und 630 °c Hillrohroberfldchentemperatur ver-
wendet man ein Zwischenrohr auch aus Nb-1 Z Zr mit 3 mm Wanddicke, das

also den 7 mm breiten Ringraum fast zur Hdlfte ausfiillt.

Die Sicherheitsbetrachtungen fiir diese einwandige Kapselbauart waren natiir-
lich von besonderer Bedeutung. In einer out of pile-Versuchsreihe sind ver-
schiedene Kapselleckagen simuliert worden mit dem Ergebnis, daR durch die
NaK-Wasser-Reaktionen in unmittelbarer Umgebung der Kapsel = also im
Wasserfiilhrungsrohr =~ maximale Druckspitzen von 70 bis 100 at auftraten.
Um nun zu verhindern, daB unzulidssige DruckstdBe auf benachbarte Brennele-
mente und den Reaktortank tibertragen werden, haben wir das Wasserfiihrungs-
rohr doppelwandig ausgefiihrt. Der Gasspalt zwischen beiden Rohren ist in
der Lage, die Verformung des inneren Rohres aufzunehmen und den Druckpuls
geniigend zu ddmpfen. Diese Kapselversuchseinsitze werden seit 3 Jahren im

FR 2 verwendet. Auch sie haben sich gut bewdhrt.

Zum SchluB dieses Kapitels mdchte ich drei FR 2-Kapseltypen vorstellen,

die zur Untersuchung des Brennstoffschwellens und ~kriechens dienen.

In der ersten Bauart, die seit 1970 eingesetzt wird, kann das Brennstoff-
kriechen unter einachsiger Druckbelastung verfolgt werden (Abb. 14). Die
Probeneinheit besteht aus einem Stapel von Brennstoff-Ringtabletten und
Molybd#nringen in abwechselnder Anordnung. Sie wird unmittelbar von Natrium
oder NaK umgeben., Die innere Probenkapsel wird tiber einen Faltenbalg oben
von einem Druckiibertragungsstiick abgeschlossen, so daR der einstellbare Gas-
druck in der duBeren Kapsel zur Belastung des Probenstapels fithrt, Durch

den unteren Boden der Probenkapsel werden mehrere Thermoelemente eingefiihrt.
Zur Dehnungsmessung wird ein induktiver Wegaufnehmer verwendet, wie auch in
unserer vorhin beschriebenen Mol 5C-Kriechkapsel. Im HuReren Kapselrohr wer-

den 2 solche Kriechprobeneinsidtze i{ibereinander angeordnet.

Wihrend in dieser Versuchseinrichtung bei Brennstofftemperaturen bis 1000 °c
das bestrahlungsinduzierte Kriechen verfolgt werden kann, will man in der
nichsten Bauart (Abb. 15) das Brennstoffschwellen bei hdheren Temperaturen

unter bestimmter mechanischer Belastung kontinuierlich im Reaktor messen.
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Dazu wird eine Brennstoffsdule von z.B. 4 mm @ und 40 mm H6he in eine dick-
wandige Molybdédnhiille eingeschlossen., Die axiale Belastung wird wieder mit
Hilfe des Gasdruckes in der HuBeren Kapsel eingestellt. Auch die Dehnungs-
messung ist im Prinzip die gleiche wie vorher. Wieder kdnnen 2 Schwellpro-
beneinsdtze {ibereinander in das duBere Kapselrohr eingebaut werden. Seit
kurzem liegen erste in pile-Erfahrungen mit dieser Bauart vor, die recht

positiv sind.

Zur Zeit wird an der Entwicklung einer sogenannten Hochdruck-Schwellkapsel
gearbeitet (Abb., 16). Mit dieser Versuchseinrichtung soll der Wunsch nach
einer hohen allseitigen Druckbelastung von Brennstoffproben verwirklicht
werden. Dafilir ist Druckgas vorgesehen bis zu 500 at. Dieser hohe Druck und
die relativ hohen Temperaturen des Brennstoffes und der inneren Kapsel
machen groRe Wanddicken erforderlich. Es ergeben sich erhebliche Probleme
mit den Werkstoffen, den Schweifungen, den Montagen usw. Wir hoffen jedoch,
noch in diesem Jahr alle Auslegungs-, Herstellungs- und sicherheitstech-

nischen Fragen 18sen zu kdnnen.

4, FR 2-Heliumloop

Neben Kapselversuchseinsitzen sind Bestrahlungsloops fiir Brennstdbe recht
wertvolle Einrichtungen. Sie stellen geschlossene unabhingige Kiihlsysteme
dar und bieten somit weitgehende Freiheiten beziiglich der Betriebsbedin-
gungen, der Aktivitdtsfreisetzung usw. Ein Beispiel fiir eine solche Ein-

richtung ist unser Helium~Loopsystem im FR 2,

Wir haben Heliumgas als Kiihlmittel anstelle von Natrium oder Druckwasser

aus folgenden Griinden gewdhlt:

- Die Radioaktivitdt des Kiihlmittels ist sehr gering, dadurch wird ins-
besondere das Auswechseln der Proben relativ einfach, was fiir Kurz-

zeitbestrahlungen besonders wichtig ist.

- Die Brennstab-Oberflichentemperaturen kdnnen in einem weiten Leistungs-

bereich recht leicht auf den gewiinschten Wert eingeregelt werden.
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- Die Priiflinge konnen direkt vom Kiihlmittel umstrdmt werden und brau-

chen nur in Sonderfdllen eingekapselt zu werden.

Hauptteil der Bestrahlungseinrichtung ist das Helium-Kreislaufsystem (Abb.
17). Der normale Betriebsdruck betrdgt 30 at, der Heliumdurchsatz 360 kg/h
und die Kiihlleistung 45 kW. Das Loopsystem hat zwei hintereinandergeschal-
tete Verdichter, Filter, Kiilhler, MeR- und Regeleinrichtungen im Hauptkiihl-
kreis sowie eine umfangreiche Gasreinigungsanlage im Nebenkreis. Der Be-
strahlungseinsatz mit den instrumentierten Priiflingen im Reaktorcore ist
als besonderes, hochwertiges Bauteil zu betrachten. Daneben sind mehrere
Hilfs- und Zusatzeinrichtungen fiir den Loopbetrieb erforderlich. Fiir den
Fall einer Kihlungsst8rung ist z.B. eine eigene Notkiihlung vorhanden. Das
Auswechseln des Bestrahlungseinsatzes wird vom sub pile~Raum aus vorge-
nommen (Abb. 18). Es geschieht teilweise fernbedient. Dafilir ist eine be-
sondere Auswechselmaschine mit einer abgeschirmten Transportflasche, Hub-

werken usw, gebaut worden.

Wir haben zuerst einen Loop-Einsatz filir nomale Langzeitbestrahlungen ge-
baut, in welchem 4 kurze Priiflinge parallel zueinander etwa in Core-Mitte
fest angeordnet werden konnten. Doch schon nach kurzer Zeit wurde dieser
durch einen speziellen Einsatz filir Kurzzeitversuche ersetzt, der hier ver-

einfacht dargestellt ist (Abb. 19) .

Das Wesentliche bei dieser Einrichtung ist es nun, daB der Brennstabpriif-
ling wdhrend des vollen Betriebes von Reaktor und Loop-System in die Be-
strahlungsposition eingefahren und wieder herausgezogen werden kann. Damit
kann der Priifling auch jederzeit innerhalb des Reaktors zum Zwecke der

Leistungsidnderung vertikal verschoben werden,

Aufbau und Funktion dieses Loopeinsatzes sind - grob skizziert - fol-
gendermaBen:

Das #uBere umhiillende Teil mit den Rohrleitungsanschliissen ist das Druck-
rohr, das bis zu 40 at Innendruck sicher ertrdgt. Es bleibt im allge-
meinen fest im Reaktor installiert. Dort hinein paft der einigermaBen
komplizierte Versuchseinsatz. Dieser ist so gebaut, daB es bei voll ein-
gefahrener und mit Hilfe einer fernbedienbaren Conosealkupplung angeschlos-—
senen Probenhalterung einen gasdichten Behilter ergibt. Damit ist es mdg-
lich, auch einen beschidigten Priifling gefahrlos abzutransportieren. Nor-
malerweise bleibt jedoch diese Kupplung offen, so daB die Brennstabhalterung
mit dem internen Hubwerk der abgeschirmten Transportflasche vertikal frei

bewegt werden kann.
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Der Kiihlgasstrom wird mit einer Temperatur von etwa 50 °c zugeleitet,
tritt durch ein federbelastetes Plattenventil in den inneren Versuchs-
einsatz ein, um dann im duBeren Ringspalt hochzustrdmen. Hier oben wird
das Kihlgas umgelenkt in das zentrale Rohr hinein., Sehr wesentlich fiir
die Funktion der Einrichtung ist nun der frei verschiebbare Gasfiihrungs-
kolben. Er sorgt in jeder Stellung zwischen Coremitte und unterem Core-
rand dafiir, da8 der Kilhlgasstrom wirklich am Brennstab entlanggefiihrt

wird.

Hinter dem Brennstab und der Gasmischstrecke ist eine MeRblende einge~
baut, um den wirksamen Gasstrom mdglichst genau erfassen zu kdnnen. Das
ist wichtig filir die Leistungsbestimmung des Priiflings, wozu iibrigens ein
kleiner kontinuierlich arbeitender Rechner eingesetzt wird. Das erwirmte
Helium hat dann noch eine Staub- und Halogenfilterkombination mit Silber-
wollefiillung zu passieren, durchstromt das Auslafventil und verldBt unten

gseitlich den Loopeinsatz.

Un die Probenhalterung in den unter Gasdruck stehenden Versuchseinsatz
hineinzubekommen, bendtigt man eine im unteren Teil eingebaute Kombi-
nation von Stopfbuchsen und Schleusenkammern. Die Probenhalterung ist
natiirlich rohrfdrmig ausgebildet, so daB.die MeRleitungen wom Priifling
im Innern hindurchgefiihrt werden kénnen zu einem Stecker. Wir haben
damit die M6glichkeit, die MeBwerte wdhrend der vertikalen Bewegungen
und auch noch nach dem v8lligen Herausziehen wihrend des horizontalen

Verfahrens der Transportflasche permanent zu iliberwachen,

Diese Versuchseinrichtung ist nunmehr seit {iber 7 Jahren im Einsatz,

ohne daB ein einziger ernster Stdrfall eingetreten ist.

Literatur:

Bestrahlungseinrichtungen fiir Brennstoff und Strukturmaterial,

KFK 1985, Mai 1974
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1, Allgemeines

Die Bestrahlungs-Nachuntersuchung ist ein sehr umfangreiches und weitver-
zweigtes Arbeitsgebiet, das insbesondere mit seinen Spezialuntersuchungen
tief in andere Fachbereiche hineinreicht, iiber die schon berichtet wurde.
Eine Gesamtdarstellung wiirde in diesem Seminar erheblich iiber den hier ge-
stellten Rahmen hinausgehen. Daher wird in diesem Beitrag lediglich die
zerstdrungsfreie Nachuntersuchung behandelt. Sie stellt die Untersuchungs-—
phase dar, die von allen bestrahlten Brennstab-Priiflingen durchlaufen wird,

bevor eine Aufficherung in spezielle Untersuchungslinien erfolgt.,

Mitunter hat man den Eindruck, daf die Arbeitsmethoden der Nachuntersuchung
etabliert und damit ldngst Routine geworden sind. Das ist zu einem Teil
auch der Fall, Jeder Stab wird schlieBlich seit Jahren visuell begutachtet,
vermessen, durchleuchtet und y-spektroskopiert. Eine Entwicklung hin zur
Verfeinerung hat jedoch jede Einzelstufe durchgemacht und wenn auch ihr
Verlauf nicht im einzelnen dargestellt wird, soll doch die bisherige Ent-

wicklung in einigen Féllen kurz erwdhnt werden.

Zundchst einmal muB gesagt werden, daf wenn hier in diesem Brennelement-
Seminar von Nachuntersuchung gesprochen wird, nicht die Brennelement-Nach-
untersuchung gemeint ist, sondern erst eine Vorstufe davon, die Brennstab-

Nachuntersuchung.

Zwar sind innerhalb des PSB-Bestrahlungsprogrammes. schon eine Reihe von
Biindeln, also Brennelement-dhnliche Konfigurationen bestrahlt worden, aber
dabei war entweder das Blindelgeriist vorgegeben und flir die Untersuchung
nicht zugidnglich (wie beim Experiment DFR-350) oder aber das Blindel wurde
nicht in unseren Heifen Zellen sondern am Ort der Bestrahlung untersucht.
Das Kleinbiindel Mol-7A mit seinen 7 Stdben z#hlt in diesem Zusammenhang
nicht. Es wurde nur zur Gewinnung der Stdbe zerlegt und nicht eigens als

Biindelindividuum untersucht,

In dieser Hinsicht haben wir also noch eine Entwicklungsstufe vor uns, denn
die Untersuchung von Brennstab-Biindeln bis hin zu wirklichen Brennelement-
Dimensionen erfordert tatsidchlich eine ganz andere Arbeitstechnik, wo wir

Erfahrungen erst noch sammeln miissen.
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2, Visuelle Inspektion und Dokumentation

Es ist im Prinzip trivial, daR ein zur Untersuchung angelieferter Stab zu-
nédchst genau und eingehend angeschaut wird. Was allerdings von diesem kom-
plexen Eindruck als Bild oder auch als MeBwert festgehalten werden soll,
ist bereits eine Frage, die unterschiedlich beantwortet werden kann. In

der Praxis ist es sinnvoll, zwischen intakten und defekten St#ben zu unter-

scheiden.

Zundchst der h#ufigere Fall, die Untersuchung der HuBerlich unversehrten
Stdbe: Nach einer Inspektion der gesamten Staboberfliche mit Hilfe eines
Periskopes werden die Eindriicke fotdgrafisch festgehalten. Bei langen Sti-
ben ist es arbeitstechnisch unsinnig, die gesamte Staboberfldche zu karto-
grafieren, Um die Bilder aussagekriftig zu machen, miiften sie in einer ge-
wissen VergrdBerung hergestellt werden, was zu einer enormen Zahl von Bildern
fiilhren wiirde, mit entsprechenden Kosten und entsprechender Arbeitszeit.Kurze
Stdbe von 20 cm Linge wurden frilher bei uns vollstidndig, allerdings nur mit
geringer VergrdBerung abgebildet. Heute sind die Fotos sehr selektiv. Foto-
grafiert werden das heiBe Ende mit SchweiBnaht, das kalte Ende mit Schweif-

naht und auffidllige Besonderheiten (Abb. 1).

Der Grund filir das starke Zurlicknehmen der Bilderzahl liegt darin, daR der
Aussagewert einer Kartografie aus Erfahrung kleiner ist als friiher ange-
nommen. Auffdllige Merkmale sind hdufig durch Handhabung nach der Bestrah-

lung hervorgerufen (Manipulatorkratzer, MeRwerkzeugspuren) und haben fiir
das vorherige Bestrahlungsverhalten keine Bedeutung.

Deutlich anders ist die Lage bei defekten Stdben. Hier ist eine ausgedehnte

Dokumentation ndtig.

Risse oder durchgeschmolzene Hiillrohre sind nicht gut durch reine MeRdaten
wie Durchmesser, RiBlinge, RiRbreite wiederzugeben, Hier ist das Foto Haupt-
trdger der Information (Abb. 2), Die Abbildung zeigt in ihren Detailaufnah-

men den {iblichen Umfang der Dokumentation eines schadhaften Stabes,

Da sich Defekte oft zeitlich verdndern, sind mitunter mehrfache Dokumen-

tationen notwendig.
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3. AuBere Vermessung

Eine Information, die heutzutage nach Bestrahlungsende am dringendsten ver-
langt wird, ist die Verdnderung der #uBeren Dimensionen, insbesondere die
des Stabdurchmessers. Nun ist der Stabdurchmesser einmal entlang der Stab~
achse sehr unterschiedlich verdndert und weiterhin auch noch einmal quer
zur Stabachse in Form der Ovalitidt. Es ergibt sich damit die Frage nach
einem geeigneten und ausreichenden MeRraster, mit dem diese Stabverinderun-
gen beschrieben werden sollen. Dieser MeBraster hat bei unseren Stabunter-
suchungen eine Entwicklung durchgemacht, wobei eine verbesserte MeBtechnik
ebenso wie eine wachsende Erfahrung in der Auswertung diese Entwicklung

getragen haben.

Die Rapsodie—Stébej)die augenblicklich in Arbeit sind, werden folgender-
maRen vermessen: Der Durchmesser entlang der Stabachse wird zwischen zwei
MeBschneiden kontinuierlich abgetastet und zwar entlang einer bzw. zweier
gegeniiberliegender Mantellinien. Die eine MeBRschneide liefert dabei iiber
einen induktiven Wegaufnehmer die MeBsignale, wihrend die andere als Gegen-
lager mitgefiihrt wird. Eine eingehende Beschreibung dieser MeBtechnik ist
kiirzlich in einem Sammelbericht der Heifen Zellen /1/ verdffentlicht worden.
In Abb. 3 sehen wir diese Abtastlinien im Stabquerschnitt durch Pfeile an-
gedeutet. Die Durchmesser werden in vier jeweils um 45° verdrehten Ebenen
vermessen, Auf diese Weise finden wir auf unseren 6 mm Durchmesser-Stiben
am Zylindermantel die MeRlinien im Abstand von 2,2 mm. Lokale Dimensions-
verdnderungen, die zuféllig'zwischen diese Linien fallen, werden damit nicht
erfaft. Natlirlich kdnnte man die Linien noch enger legen, miiBte dann aber
einen zus#tzlichen Arbeits- und damit besonders Zeitaufwand in Kauf nehmen.

So stellt diese L&sung mit 4 Abtastziigen einen KompromiR dar.

DaB man sich allerdings nicht andererseits mit nur zwei Mantelschrie-
ben begniigen darf, kann man leicht an diesem Bild erkennen. Die Spitze im

Bereich der oberen Brutstoffsiule miiBte aufgrund von zwei Linienschrieben
in 90° Abstand als eine wulstformige, also allseitige Durchmesservergrdfe-
rung angesehen werden. Erst die dritte Kurve zeigt, daB sich an der gleichen
Lidngenposition auch eine Kerbe befindet. Der Stab ist also einseitig ein-
gedriickt. Somit kann diese Verformung als erhdhte Ovalit#t bezeichnet wer-
den, Die Ursache ist vermutlich eine mechanische MiBhandlung im Laufe der

Handhabung nach der Bestrahlung.

+)

gemeint sind Brennst#be aus dem Biindelexperiment Rapsodie I
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Ergédnzt wird dieser ldngsgestreifte MeRraster noch durch einige Querlinien,
d.h. durch Ovalitétsbestimmungen des Zylindermantels und zwar bevorzugt an

solchen Orten, die eine erhdhte Ovalitit erwarten lassen.

Etwas unvollkommener wird die sogenannte Stabdurchbiegung aufgenommen. In
nur einer festgelegten Ebene wird lings der Stabachse die Durchbiegung mit
Hilfe eines induktiven Wegaufnehmers gemessen. Da der Stab aber nicht nur
wie ein Fidelbogen in zwei Dimensionen, sondern auch wie ein Korkenzieher
verzogen sein kann, gibt diese Messung nur ein unvollkommenes Bild der Ver-
biegung. Auch hier ist wieder der Zeitaufwand die Ursache fiir die Beschrin-

kung.

SchlieRlich ist noch zu erwihnen, daB natiirlich auch die Linge des Stabes
bestimmt wird, eine vergleichsweise problemlose Messung. In Abb. 4 sind

nochmals die Einzelmessungen der Dimensionskontrolle aufgefﬁhft. Sie alle
sind ndtig, um ein mdglichst vollstdndiges Bild von der #uReren geometri-

schen Verdnderung des Stabes wiederzugeben.

Die hier vorgestellte Vermessungsmethode ist erst jlingst in genau dieser
Art eingefiihrt worden. Bis vor kurzem wurde der Stabdurchmesser noch in
einer wendelfdrmigen Bahn abgetastet. Diese sogenannten Wendelschriebe

(s. Abb. 5) vereinigen Durchmesser—- und Ovalitdtswerte in einer Darstel-
lung. Der MeBraster kann durch die Steigung der Wendel verengt oder er-
weitert werden. Bei unseren St#ben wurde {iblicherweise eine Wendelsteigung
von 5 mm benutzt, Der Abstand der Tastlinien ist damit 2,5 mm, also ver-

gleichbar den 2,2 mm am derzeitigen Mantelschrieb-Raster.

Die Kombination von Durchmesser und Ovalitdt im Wendelschrieb bringt aller-
dings in gewissen F#llen Schwierigkeiten bei der Auswertung, wenn dann bei-
de MeBwerte wieder voneinander getrennt werden miissen. Abb., 6 zeigt das
Problem schematisch. Eine lokale Ausbauchung ist im Mantelschrieb gut er-
kennbar, im Wendelschrieb dagegen, wo diese Ausbauchung nur einmal von der
Wendellinie {iberfahren wird, ist sie unter dem Auf und Ab der Ovalitdt nur
schwer auszumachen. Da aber in jlingster Zeit gerade solche lokalen Durch-
messerverdnderungen Bedeutung erlangt haben, werden die zur Zeit untersuch-

ten Rapsodie-Stidbe nicht ''gewendelt'.

Auf eine Schwidche der Durchmesser-MeBtechnik sollte ich noch hinweisen

und diese Schwiche besteht eben darin, daB man Durchmesser bestimmt, also
die Summe zweier Radien und damit einseitige Ver#nderungen des Radius nicht
als solche identifizieren kann. Eine praktikable L#sung wurde bisher noch

nicht gefunden.
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4, Durchleuchtung

Die Durchleuchtung ist eine sehr ergiebige Untersuchungsmethode, da sie
ein Gesamtbild von der inneren Geometrie der BrennstoffsHdule gibt, das

auf andere Art nur viel unklarer erhalten wird.

Nur ganz kurz etwas zum Grundsdtzlichen:

Die iibliche Réntgendurchleuchtung mit Bromsilber-~Filmen als Bildfixierer
scheitert bekanntlich bei stark radioaktiven Kdrpern deshalb, weil diese
selbst elektromagnetische Strahlen aussenden, die ebenso wie die Rintgen-—
strahlen die Filme schwidrzen. Bei den hochaktiven Brennstidben kann diese
Beeintrdchtigung nur mit gréRerem Aufwand unterlaufen werden. Es gibt im
wesentlichen drei Methoden, die fiir die Stabdurchleuchtung in Frage kommen

und alle drei werden auch bei unseren Nachuntersuchungen praktiziert.

Als erstes die Durchleuchtung mit dem Betatron. Sie ist die Methode unserer
ersten Wahl in den HeiBen Zellen der GfK. Das Gerit liefert hochenergetische
Gamma-Strahlen mit einer mittleren Energie von ca. 10 MeV. Die harten Gamma-
Strahlen sind sehr durchdringend und erzeugen selbst in einem mit dicken
Stahlplatten gegen die radiaktive Strahlung abgeschirmten Rontgenfilm ein
geniigend kontrastreiches Bild. Ein Beispiel zeigt Abb. 7 wo Hohlriume in

einem Oxid-Brennstab sichtbar gemacht wurden.,

Auch mit niederenergetischer Réntgenstrahlung, die genau im Energiegebiet

der radioaktiven Strahlen liegt, also z.B. bei 400 keV, kann man hochabge-
brannte Stibe durchleuchten. Hier muR nur dafilir gesorgt werden, daRdie Ront-
genstrahlung in der Intensit#dt {iberwiegt. AuBerdem muB der Aufnahmefilm so-
fort nach der Exposition gegen die weiterleuchtende radioaktive Gamma-Strah-
lung abgeschirmt werden. Eine Anlage nach diesem Prinzip wird im Europ#ischen
Institut fiir Transurane in Karlsruhe betrieben, die auch fiir unsere Unter-
suchungen zur Verfiigung steht. Abb., 8 zeigt eine Rdntgenaufnahme von einem
der zur Zeit untersuchten Rapsodie-Stdbe, Die Detailerkennbarkeit ist in

dieser Aufnahme trotz hohen Abbrands, also hoher Aktivit#t, sehr gut.

Die Neutronografie bildet insofern eine Ausnahme unter den Durchleuchtungs-
methoden, als man hier eine qualitativ andere Strahlenart, die Neutronen
und einen anderen Bildtyp =~ eine aktivierbare Folie - einsetzt. Damit
ist sie vollkommen unabhingig von der Hbhe der Radioaktivitdt des Unter-
suchungsobjektes. Allerdings muf die Intensit#t der Strahlung hoch sein,

wenn man bei verniinftigen Expositionszeiten bleiben will, In Abb. 9 ist
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die Neutronografie einer Anzahl von Rapsodie-Stdben zu sehen. Gegeniiber

dem vorhergezeigten Bild ist die Detailerkennbarkeit deutlich geringer.

Obgleich in den gezeigten Bildern wesentliche Qualitdtsunterschiede er-
kennbar sind, ist die Frage, welche denn nun die beste Durchleuchtungs-
methode sei, nicht eindeutig zu beantworten. Vielmehr gibt es fiir jede
Technik optimale Einsatzgebiete (Abb. 10). Bei dicken St#ben lassen sich
besonders gute Aufnahmen mit dem Betatron erzielen, wihrend diinne St#be
mit der Rontgenanlage bessere Bilder liefern. Die Neutronografie findet
dort ihre Stdrken, wo auch neutronenphysikalisch die grSften Kontraste
auftreten, zum Beispiel bei unterschiedlichen Spaltstoff-Konzentrationen
und Materialpaarungen, die einteilig Wasserstoff enthalten. Das Parade-
beispiel ist hier immer die verirrte Brutstofftablette in der Brennstoff-
sdule, die man mit Betatron oder Réntgendurchleuchtung nicht eindeutig

erkennen wiirde.

In unserem Nachuntersuchungsprogramm werden alle drei Durchleuchtungen
praktiziert, wobei wir nicht immer in der Lage sind, die beste Methode
zu widhlen, insbesondere wenn die Untersuchungen am Bestrahlungsort durch-
geflihrt werden. Aber selbst nicht optimale Bilder bringen noch soviel In-

formation, daB wir darauf nicht verzichten k&nnen.

5. Gamma-Spektrometrie

Bei der Gamma-Spektrometrie benutzt man nicht eine externe Strahlenquelle,
um in die Stibe hineinzusehen, sondern die Stidbe '"leuchten" selbst. Frei-
lich sehr selektiv, es leuchten nur gewisse Bestandteile. Von der Vielzahl
der radioaktiven Stoffe, die sich in einem Brennstab nach der Bestrahlung
vorfinden - es werden ja Hunderte von Spaltnukliden gebildet = bleibt
jedoch nur ein kleines Griippchen iibrig, wenn es darum geht, bei der Nach-
bestrahlungsuntersuchung einzelne Nuklide durch ihre Strahlung zu identi-
fizieren., Das liegt zum einen daran, daf aufgrund ihrer kurzen Halbwerts-
zeit bis zur Nachuntersuchung viele Nuklide bereits zerfallen sind. Andere
wieder - wunter ihnen das bekannte Sr-90 - senden nur eine uncharakte-
ristische B-Strahlung aus, die dazu noch weitgehend vom Stab selbst absor-
biert wird. In einigen Fdllen. leider auch bei den ja ebenfalls radiaktiven
Kernbrennstoffen, hat die emittierte Gamma-Strahlung eine so geringe Energie,
daB auch sie durch Selbstabsorption filir die Messung von auBen praktisch ver-—

loren geht.
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Was dann noch {ibrig bleibt sind etwa ein Dutzend Nuklide, die in Abb. 11
aufgelistet sind. Die Hauptvertreter beziiglich der Aktivitdt sind Spalt-
produkte, die je nach Abklingzeit die eine oder aber beide Untergruppen

umfassen,

Wesentlich geringer in ihrer Aktivitdt, aber noch deutlich identifizierbar

findet man dann noch die Aktivierungsprodukte des Hiillmaterials.

Bei der von uns praktizierten Gamma-spektrometrischen Analyse wird aus-
schlieBlich die Verteilung der Spaltprodukte entlang der Stabachse bestimmt.
Im Prinzip wdre es mdglich, flir alle neun hier aufgelisteten Nuklide eine
Verteilungskurve zu messen, aber die Praxis gebietet gewisse Einschrin-

kungen, auf die hier nicht ndher eingegangen werden kann.

Ein typisches Gamma-Spektrum aus der Brennstoffregion eines Rapsodie-Stabes
ist in Abb. 12 zu sehen. Nach etwa 500 Tagen Abklingzeit sind als Hauptbe-
standteile die Gamma-Linien des Zr/Nb-95, des Ru/Rh=106 und des Cs/Ba-137

zu erkennen., Allein bei ihnen ist die Aufnahme eines besonderen Profils ohne

Schwierigkeiten.mﬁglich.

Es ist iiblich, zun#dchst alle Gamma~Strahler in einem sogenannten integralen
Gamma-Profil zusammenzufassen, Eine solche Kurve gibt bereits Hinweise auf
die Verteilung ihrer Einzelbestandteile., Abb. 13 zeigt ein solches Profil,
aus dem auf eine extensive Cdsium-Wanderung sowie auf Ruthenium-Ansammlungen
geschlossen werden kann. In Abb. 14 ist das zugehdrige differentielle Profil
der Cs-137-Gamma-Linie dargestellt. Man findet darin fiir verschiedene Be-

reiche die Struktur des integralen Profils wieder.

Das entsprechende Ruthenium=-Profil gehdrt zur Zeit nicht zur Routine~Unter-
suchung, da sich in der Vergangenheit gezeigt hat, daR die aufgefundenen

Ruthenium-Ansammlungen geringe Bedeutung flir das Stabverhalten haben.

Des weiteren wird noch die Zr/Nb-95-Verteilung aufgenommen. Sie liefert eine
gute Aussage {iber die axiale Brennstoffverteilung. Das Nuklidpaar dient so-
zusagen als Indikator filir den Brennstoff, da es sich von ihm nicht entmischt.
Axiale Brennstoffverdiinnungen, also Spalte und Risse in der Sdule sind als
Aktivitdtssenken gut erkennbar. In glinstigen Fillen kann man auf diesen Effekt
aufbauend sogar die Brennstofftabletten zZhlen und abschnittsweise vermessen.

Abb. 15 zeigt ein Zr/Nb-Profil an dem solche Messungen mdglich waren.,

SchlieBlich ist noch zu sagen, daR zu unserer Gamma-spektrometrischen Analyse

auch das Aufnehmen einer Reihe von Spektren an bevorzugten Punkten auf der
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Stabachse gehdrt. Eines der Spektren aus dem Brennstoffbereich war in
Abb, 12 zu sehen. Mit diesen Punktanalysen kdnnten sonstige Aktivitdts-

ansammlungen identifiziert werden.

Mit der Gamma-Spektrometrie ist in unserem Untersuchungsgang die zerstd-
rungsfreie Stab-Analyse abgeschlossen. Bis dahin ist der Stab unversehrt
geblieben und kann gegebenenfalls wieder in den Reaktor zuriickgehen, um
erneut bestrahlt zu werden. Von jetzt an beginnt die Untersuchung irrever-

sibel zu werden.

Die Erstellung des Schnittplanes ist der Meilenstein, der am Eingang dieser
Untersuchungsphase steht., Die einzelnen Stababschnitte wandern nun in ver-
schiedene Untersuchungskandle, von denen die wichtigsten die Keramografie
mit Metallografie, die elektronenmikroskopischen und mechanischen Hiillrohr-

untersuchungen, die Abbrand- und die Spaltgasanalysen sind.

Literatur:

/1/ H. Enderlein:
Methoden der Dimensionskontrolle von bestrahlten Brennstoffpriiflingen

in den HeiBen Zellen,

Beitrag Nr. 4 in Berichte aus den HeiRen Zellen, GFK 1974
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Visuelle Inspektion

Abb. 2
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Abb.9
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Durchstrahlungsart
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XIX. DER BEITRAG DES IMF ZUR BRUTER-BRENNELEMENTENTWICKLUNG

von
F. Thimmler
Inhalt:
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2.3 Uran—Plutonium-Entmischung
2.4 Gefiligednderungen und Leervolumenumverteilung
2.5 Gasfbrmige Spaltprodukte
3. Hillmaterial
4, Brennstab und Brennelement
4.1 Bestrahlung und Nachuntersuchung
4,2 Spezifikationen
4,3 Modelltheorie

5. Zukiinftige Aufgaben
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1. Allgemeines

Das zu Ende gehende Seminar iiber die Entwicklung von Brennelementen fiir
schnelle Brutreaktoren wurde angesichts eines bestimmten Entwicklungs—
standes auf diesem Gebiet abgehalten. Es wurden bevorzugt die techno-
logisch bedeutsamen Fragestellungen der Brennelemententwicklung und ihre
derzeit erkennbaren L8sungen behandelt. Das Institut fiir Material- und
Festkdrperforschung der GfK kann jetzt auf langjdhrige eigene Arbeiten
auf diesem Gebiete zurilickblicken. In den 18 Einzelbeitridgen konnten
deshalb im Gegensatz zu fritheren Veranstaltungen dieser Art iliberwiegend
eigene Ergebnisse dargestellt werden. Wenn hier der Versuch unternommen
wird, eine abschliessende Wertung des Dargebotenen vorzunehmen, so be-
steht die Mdglichkeit, neben einer kritischen Wiirdigung auch die zukinf-
tigen Erfordernisse der Bremnelement-Entwicklung anzusprechen. Auch sol-

len einige derzeit noch kaum zu beantwortende Fragen angedeutet werden.

Trotz der Unsicherheit aller langfristigen Vorhersagen darf zun#chst mit
einer bisher wohl unbestrittenen Prognose begonnen werden: Der kiinftige
Zuwachsbedarf an Energie muss im wesentlichen durch Kernenergie gedeckt
werden. Hierbei miissen in den n#chsten Jahrzehnten zunehmend solche Reak-
toren eine grosse Rolle spielen, die die Brennstoffreserven langfristig
schonen., Dies sind Anlagen, die eine hohe Konversionsrate zeigen und

natiirlich noch besser die briitenden Reaktoren.

Die gegenwidrtig und in den nHchsten Jahren hierzu laufende Entwicklung
ist in jeder Hinsicht als eine Vorphase zu betrachten. Sie spielt sich
im Vorfeld der noch fiir lange Zeit expansiven Entwicklung der Energie-
erzeugung durch fortgeschrittene Leistungsreaktoren ab. In dieser Pha-
se miissen aber besonders wichtige Fragestellungen bearbeitet werden,
deren Lésungen fiir die weitere technologische Entwicklung entscheidend
sind, wie z.B. Brennelemententwicklung, die Gewdhrleistung der Sicher-
heit, Fragen der Wiederaufarbeitung und Abfallbeseitigung und nicht zu-
letzt und damit zusammenhdngend, die Wirtschaftlichkeit der Anlagen.
Dabei rechtfertigt sich die hdufige Betonung der Brennelemententwick-
lung aus ihrer enormen Bedeutung fiir den gesamten Reaktorbetrieb. Das
Verhalten und die Lebensdauer der Brennelemente bestimmen entscheidend

die Sicherheit und den technisch-wirtschaftlichen Erfolg der Anlagen.
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Je mehr wir uns mit dem Verhalten der Brennelemente wihrend des Ab-
brandes beschidftigen, um so mehr finden wir, dass sich dies ausser-
ordentlich komplex darstellt. Es werden immer neue Phinomene gefunden,
deren Verstehen und Einschitzung uns beschidftigt. Das Verhalten sol-
cher Brennelemente setzt sich aus zahlreichen Einzelvorgingen zusam—
men, insbesondere aber ist das Verhalten eines Biindels nicht die Sum—
me des Verhaltens seiner Einzelteile. Der Ubergang vom Brennstoff bzw.
vom Hiillwerkstoff zum Brennstab und vom Brennstab zum Biindel bringt
jeweils neue Problemkategorien mit sich. Es eriibrigt sich hier, dies

an Beispielen zu belegen.

Hieraus entsteht die Erwartung, dass die Entwicklung der Brutreaktor-—
Brennelemente fiir Jahrzehnte ein permanenter Prozess sein wird, der
sich spdter aus zahlreichen kleinen Optimierungsschritten zusammenset-
zen wird. Eine Reihe von Stufen dieser Entwicklung sind absehbar: Ge-
genwidrtig ist filir uns die Bestrahlung in ausl#indischen Reaktoren ein
wesentlicher Bestandteil der Entwicklung. Ab etwa 1976 kommen Bestrah-
lungsuntersuchungen im KNK II hinzu. Etwa ab 1980 wird der SNR-300
selbst als Testbett fiir seine eigenen Brennelemente zur Verfiligung ste-
hen. Wenn alles planmissig 1duft, wird man etwa ab 1982/83 das Verhal-
ten des gesamten ersten Cores des SNR-300 einschitzen kdnnen. In den
folgenden Jahren und Jahrzehnten geht es um das Verhalten der Folgecores,
schliesslich um das Verhalten des Cores des SNR 2. Schon die Aufzdh-
lung dieser Stufen zeigt den langfristigen Charakter der Entwicklung.
Dabei dndert sich deren Charakter naturgemdss im Laufe der Zeit. Wih-
rend wir derzeit noch ein tragfdhiges Grundkonzept eines oxidischen
Brennelementes ansteuern und dies in der nichsten Zeit auch filir ein
karbidisches Element tun werden, wird es sich in spiteren Jahren und
Jahrzehnten (hoffentlich) nicht mehr um Grundfragen handeln, sondern
um die Fragen der oben angesprochenen Optimierungsschritte, wie Herab-
setzung des Anteils defekter Elemente, technische und wirtschaftli-

che Optimierung der Serienfertigung u.a.m.

Gemdss der Bedeutung dieser Entwicklung ist der in unserem Institut be-
triebene Aufwand recht gross. Allerdings gilt diese Aussage nur, wenn
man sie am Gesamtaufwand des Instituts misst. Im Vergleich zu anderen

Lidndern sind eingesetzte Mittel und Personal eher bescheiden. Immerhin
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werden in den Jahren 1974 und 1975 von etwa 130 mit Forschungs— und
Entwicklungsaufgaben betrauten Mitarbeitern etwa 100 fiir das Projekt
Schneller Briiter eingesetzt, das sind etwa 77%. Angesichts der Tat-
sache, dass im Institut auch andere Projekte und Institutsvorhaben
bearbeitet werden (z.B. fiir Projekt Nukleare Sicherheit und Arbeiten
fiir Leichtwasserreaktor-Brennelemente), ist dies ein ausserordentlich

hoher Einsatz, der an der Grenze des Mdglichen liegt.

Die Arbeiten der letzten Jahre bezogen sich {iberwiegend auf das soge-
nannte bauzugeh®rige Forschungs- und Entwicklungsprogramm zum SNR-300.
In diesem Zusammenhang mussten unsere schon frither begonnenen Arbeiten
zum Hochleistungsbrennstoff reduziert werden, da dem oxidischen Brenn-
element die h®here Prioritdt beigemessen werden musste. Als Ergebnis
dieser Arbeiten wurden in diesem Seminar u.a. Vorschlige zur Spezifi-
kation des Brennelementes fiir den SNR-300 mitgeteilt. Diese sind in den
Einzelbeitrdgen nachzulesen und es ist hierauf im allgemeinen Zu-

sammenhang spidter noch zuriickzukommen.

2. Brennstoff

Von den unter Bestrahlung ablaufenden physikalischen, mechanischen oder
chemischen Einzelvorgingen wurden die wichtigsten, d.h. die mS8glicher-

weise lebensdauerbegrenzenden, im IMF eingehend untersucht.,

2.1 Schwellen und Kriechen

Zum Schwellen und Kriechen unter stationidren Bedingungen wurden in den
letzten Jahren wichtige Ergebnisse gewonnen und gesichert, zunichst an
UO2 und spidter an (U,Pu)02. Der auftretende stationdre Schwelldruck
kann fiir einen oxidischen Brennstoff als unbedeutend angesehen werden.
Die hierdurch bewirkten Hiillrohrinnenbelastungen liegen in der Grds-~
senordnung von 1 bis 10 Atmosphdren und kdnnen unter den Betriebsbe-
dingungen des SNR-300 keine nennenswerten Hiillrohraufweitungen ergeben.

Dies liegt an der relativ hohen Kriechgeschwindigkeit des Mischoxides

unter Bestrahlung, schon bei niedrigen Spannungen.

Die Untersuchungen des IMF zu diesem Gebiet laufen etwa seit 1968. Die

ersten theoretischen Abschitzungen, die in dieser Zeit gewommen wurden,
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konnten im wesentlichen durch die Experimente bestitigt werden. Das
IMF gehSrte mit zu den ersten, die die Bedeutung dieses Gebietes er-—
kannten und experimentell bearbeiteten. Der Abschluss dieser Untersu-—

chungen an oxidischem Brennstoff ist fiir das Jahr 1975 vorgesehen.

Nach den oben erwihnten Ergebnissen miissen die in der Praxis beobach-
teten Hiillrohraufweitungen an bestrahlten Brennelementen andere Ursa-
chen haben als das stationdre Brennstoffschwellen. Wihrend des normalen,
teilweise instationdren Betriebes der Brennelemente, d.h. widhrend
Leistungszyklierungen, kommen andere Prozesse hinzu. Abhi#ngig von den
Zyklierbedingungen entstehen 8rtliche, radiale Hiilldehnungen und Hill-
risse, die auf irreversible Rissentstehung und Ausheilung innerhalb des
Brennstoffes zurlickzuflihren sind. Die hierdurch bedingten lokalen An-
derungen des Brennstoffvolumens, des Temperaturprofiles und der thermi-
schen Ausdehnung erzeugen viel stirkere Beanspruchungen des Hiillrohres
als der stationire Schwelldruck. Diese Belastungen sind gef#hrlich fiir
eine strahlenversprddete Hiille und stellen einen der mdglichen Versagens-—
mechanismen dar. Das Gebiet des Brennstabverhaltens unter nichtstationid-
ren Bedingungen verdient unsere volle Aufmerksamkeit in den n#chsten
Jahren, wobei ausfiihrliche Parameterstudien vorgesehen sind. Ich erin-
nere an die ersten Ergebnisse, nach denen relative Durchmesserinderungen
des Hiillwerkstoffes von ca. 1% schon nach einigen Teillastzyklen beobach-

tet worden sind.

2.2 Vertrdglichkeit mit dem Hiillmaterial

Das Gebiet der Vertridglichkeit zwischen Brennstoff und Hiille wird im
IMF seit 1966 bearbeitet, das des Spaltprodukteinflusses auf die Ver-
tréglichkeit seit 1968, Diese Uﬁtersuchungen wurden auch friihzeitig als
gravierend erkannt und in das bauzugehdrige Forschungs~- und Entwick-
lungsprogramm aufgenommen. In den letzten Jahren wurde ein umfangrei-
ches in-pile- und out—of-pile-Forschungsprogramm durchgefiihrt. Es be-
inhaltete u.a. Untersuchungen von Einzelspaltprodukten und Spaltprodukt-
mischungen, und wir sprechen in diesem Zusammenhang von teil- und voll-
simulierten Abbrandsystemen. Auch die out—of-pile Untersuchungen haben

ganz entscheidend zur Erkenntnis auf diesem Gebiet beigetragen.
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Wir sind heute in der Lage, das chemische Verhalten aller wichtigen
Spaltprodukte innerhalb des Brennstoffes und gegen den Hiillwerkstoff
qualitativ und zum Teil quantitativ anzugeben. Als fiir die Hiille ge-
fahrliches Spaltprodukt wurde insbesondere das Cdsium erkannt, aber
auch Jod und Tellur miissen als reaktiv betrachtet werden. Unterhalb
500°C findet praktisch kein Angriff statt. Flir die Auslegungsrechnungen
darf, wie in einem der Vortridge erwdhnt, eine lineare Steigerung der

Angriffstiefe zwischen 500 und 650°C angenommen werden.,

Trotz dieses ziemlich umfassenden Bildes ist nicht zu iibersehen, dass
das in-pile Verhalten doch noch nicht voll verstanden wird. Als offene

Fragen mdchte ich erwidhnen:

- Die starken Unterschiede in den lokalen Eindringtiefen (Angriffs-
nester). Wie sind die bis ca. 230 um tiefen lokalen Angriffe zu er-
kldren ? Warum treten sie gerade an der betroffenen Stelle auf ?
Handelt es sich um einen Angriff in der N#he grdsserer Plutonium—
Oxid-Partikel mit einem erhdhten Sauerstoffangebot wihrend des Ab-

brandes ?

~ Welche Bedeutung hat die Absenkung des Anfangs-0/U im Brennstoff ?
Wird dadurch nur die mittlere oder auch die maximale Angriffstiefe

oder auch die Anzahl der Stellen maximaler Eindringtiefe verringert ?

-~ Wie sind die Unterschiede des Angriffes bei den verschiedenen St#h-
len zu deuten ? Welche Unterschiede treten bei verschiedenen Be-

arbeitungszustidnden auf ?

- Welches sind die Gesetzmissigkeiten des radialen und axialen Cdsium-—
transportes (axial {iber grosse Entfernungen) ? Der axiale Cidsium—
transport ist insofern besonders wichtig, als hierdurch sowohl che-
mische als auch mechanische Schiden am Hiillwerkstoff hervorgerufen

werden koOnnen.

In jedem Falle bedeutet eine Innenkorrosion einen Zeitstandfestigkeits-—
verlust des Hillwerkstoffes. Dieser kann sehr gravierend sein und muss
mindestens entsprechend dem Hiillrohrwanddickenverlust angesetzt wer-
den. Eine besondere Gefahr fiir das Briiterbrennelement k&nnte beim Zu-

sammenwirken mit unglinstigen Lastwechselzyklen liegen.
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Wir haben im Jahre 1972 vorgeschlagen, die Verwendung von Gettern in
Betracht zu ziehen. Es gelingt durch Anteile von Niob oder Zirkonium,
die eine gezielte Absenkung des Sauerstoffpotentiales im Brennstoff
ergeben, die Reaktionen mit den Spaltprodukten fast vollstidndig zu un-
terdriicken. Insbesondere treten keine Cdsiumchromate mehr auf, die so-
wohl in den Korngrenzen als auch als Schicht ein wesentliches Reaktions-
produkt darstellen. Auch Uranmetall k&nnte, an geeigneten Stellen hin-
reichend niederer Temperatur eingesetzt, einen brauchbaren Getter dar-
stellen. Von,den verschiedenen M8glichkeiten haben wir die Innenbe-
schichtung von Hiillrohren, die Beschichtung von Brennstoffpellets und
den Einsatz von Getterpellets in Betracht gezogen. Wir mSchten aus
gegenwdrtiger Sicht die Hiillrohrinnenbeschichtung ausschliessen und den
lokalen Gettern den Vorzug geben. Ein Einsatz von Gettern wiirde aller-
dings in jedem Falle neue Fragen fiir die Brennelementauslegung aufwer-—
fen, andererseits konnten Getter fiir die Erzielung hBchster Abbridnde
wirklich ndtig werden. Wir pliddieren fiir die Erprobung der Konzepte des
lokalen Getters in Bestrahlungsversuchen, wobei die Getter imsbesondere
in den kritischen Zonen des Uberganges Brennstoff/Brutstoff eingesetzt

werden sollen.

2.3 Uran-Plutonium-Entmischung

Das Auftreten der steilen Temperaturgradienten innerhalb des Brennstof-
fes bringt Verdampfungs—- und Thermodiffusionsprozesse mit sich, die eine
Plutonium-Uran~Entmischung in Abhdngigkeit vom Uran—Sauerstoff-Verhdlt-
nis zur Folge haben. Mit Hilfe der Elektronenstrahlmikrosonde wurden
Plutoniumanreicherungen in der Nihe des Zentralkanales um 507 und mehr
des Ausgangswertes festgestellt, besonders bei relativ hohem Ausgangs-—
0/M-Verhdltnis des Bremnstoffes. Solche Anreicherungen bedeuten eine
TemperaturerhShung im Zentrum von etwa lOOoC, was eine unerwlinschte Be-
grenzung der Stableistung mit sich bringt. In Fidllen defekter Brennstidbe

wurden noch erheblich h&here Anreicherungen gefunden.

Bei unseren bisherigen Untersuchungen lag bei einem Ausgangs-0/M von
etwa 1,97 die Grenze, bei der die Entmischungen nicht mehr so gravierend

sind. Es muss aber darauf hingewiesen werden, dass die bisherigen Unter-

235

suchungen an einem Brennstoff erfolgten, der an U hoch angereichert
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war. Es ist mBglich, dass beim Briiterbrennstoff mit natlirlichem oder
abgereichertem Uranoxid, d.h. praktisch reiner Plutoniumspaltung, diese

Entmischungserscheinungen ausgeprigter sein werden.

2.4 Gefligednderungen und Leervolumenumverteilung

Wihrend des Abbrandes des oxidischen Brennstoffes treten zahlreiche
komplizierte Vorgidnge der Wanderung von Poren, der Porenneubildung, der
Rissentstehung und Rissausheilung, Anderungen des Spaltes sowie Nach-
sintereffekte im Brennstoff auf. Dabei #ndern sich die Leervolumenan-—
teile sowohl radial als auch axial. Zur Erfassung dieser Vorginge wur-—
den Verfahren der quantitativen Gefiigeanalyse erarbeitet und an die
Probleme des abgebrannten Brennstoffes angepasst. Wir haben die Leer-
volumenprofile in zahlreichen hochabgebrannten Brennstidben quantitativ
erfasst. Dies erfordert allerdings einen betridchtlichen Aufwand und die
Abweichungen zwischen einzelnen Messungen sind trotz einer hinreichen-

den Reproduzierbarkeit des Verfahrens ziemlich gross.

Nichtsdestoweniger konnte ein reprédsentatives Porositdtsprofil erar-
beitet werden, anhand dessen wichtige Feststellungen getroffen werden
kdnnen. So finden sich steile Gradienten der Porositdt in der Ndhe des
Hiillrohres und des Zentralkanals, dazwischen stellt sich eine mittlere
Porositdt von etwa 6 bis 7% ein. Die Rechnungen haben ergeben, dass die
Temperaturverteilung im Brennstoff nur wenig abhingig ist von der Po-
rositdtsverteilung, hingegen natiirlich von der mittleren Porosit#t, Das
bedeutet, dass fiir die Ermittlung des Temperaturprofiles die Wirmequell-
dichte mit ihrer porositdtsbedingten Ortsabhidngigkeit zu beriicksichtigen
ist, die Wirmeleitfihigkeit hingegen in der durch einen Porositdtsmittel-

wert korrigierten Form eingehen kann.

2.5 Gasformige Spaltprodukte

Unsere umfangreichen Untersuchungen zum Verhalten der gasfdrmigen Spalt-—
produkte haben in den vergangenen Jahren zu einem guten Verstindnis die-
ses Gebietes beigetragen. Insbesondere wurden Daten iiber die tempera-
turabhingige Spaltgasriickhaltung und iiber die temperaturabhingige spalt-
gasbedingte Schwellung des Brennstoffes gewonnen. Hierbei zeigen sich

oberhalb 1000°C sehr starke Temperatureinfliisse auf das Schwellverhalten
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mit maximalen Schwellwerten bei etwa 1800°C, die iiber 10%Z/% Abbrand
hinausreichen. Da man fiir die Brennstabauslegung in jedem Falle mit
einer weitgehenden Abgabe der gasfdrmigen Spaltprodukte aus dem Brenn-—
stoff zu rechnen hat, haben diese Ergebnisse keinen wesentlichen Ein-
fluss auf die Auslegung. Sie sind jedoch fiir Sicherheitsbetrachtungen
von grossem Interesse, da im Falle von Leistungsexkursionen der zu-
sdtzliche Druckaufbau durch die im Normalbetrieb zuriickgehaltenen

Spaltgasanteile bekannt sein muss.

3, Hiillmaterial

Die Beanspruchung des Hiillmaterials unter den Betriebsbedingungen eines
schnellen Brutreaktors erfolgt sozusagen von allen Seiten: Es muss den
chemischen und mechanischen Attacken des Brennstoffes wiederstehen und
die korrosiven Einfliisse des Kiihlmittels sowie die durch die hohe Neu-
tronenfluenz erlittenen Anderungen der physikalisch-mechanischen Eigen-
schaften ertragen, Die Beanspruchung durch Kihlmittel und Neutronen-—
strahlung stand lange Jahre im Mittelpunkt des Interesses. Erst spiter
traten die Beanspruchungen durch den Brennstoff, die oben besprochen

+)

wurden ° bezliglich ihres Stellenwertes gleichrangig hinzu.

Beziiglich der Eigenschaftsidnderungen des Hiillwerkstoffs steht folgendes

im Vordergrund:

- mdglichst niedriger Schwellwert
- mdglichst hohe Restduktilitit sowie
- mbglichst hohe Warm—- und Zeitstandfestigkeit.

Die Optimierung dieser Eigenschaften durch thermomechanische Vorbehand-
lungen war in der letzten Zeit ein wichtiges Arbeitsgebiet des
Institutes. Hierbei befanden sich in der Vorauswahl nur stabilisierte
austenitische Sti#hle, ndmlich die Werkstoff-Nummern 1.4970, 1.4981 und
1.4988.

Bezliglich des Schwellverhaltens ist z.Zt. der Stahl 1.4970 favorisiert,

insbesondere nach einer Kaltverformung von 15 bis 20%. Die relativ ge-

+)

Die Besprechung dieses Gebietes unter dem Abschnitt "Brennstoff"
ergibt sich aus der Arbeitsteilung innerhalb des IMF.
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ringen Schwellwerte werden offensichtlich durch die in diesem Stahl in
geringerem Umfang als in anderen Stihlen vorhandenen M23C6—Ausschei—
dungen hervorgerufen.Wahrscheinlich wirken auch das Stabilisierungs-
element (Titan) und der Stabilisierungsgrad positiv, was jedoch z.Zt.
noch nicht eindeutig belegt werden kann. Die angegebene Kaltverformung
verbessert auch das out-of=-pile Kriechverhalten des Stahles. Beziiglich
des Kriechens unter Reaktorbedingungen und beziiglich der Festigkeit un-
ter 550°C ergibt sich keine Prédferenz fiir einen der genannten Sté#hle.
Eine Festigkeitserh8hung durch blosse Kaltverformung wirkt allerdings
unglinstig auf die Restduktilitdt nach hoher schneller Neutronendosis.
Dieses Problem ist durch die Erarbeitung einer geeigneten thermomecha-
nischen Behandlung angegangen und zum erheblichen Grade geldst worden:
Durch eine bestimmte Auslagerung vor der Kaltverformung werden nun
Restduktilitédten von mehreren Prozent erzielt. Der Stahl 1.4970 scheint
nach optimaler thermomechanischer Behandlung eine hinreichende Rest-

duktilitdt aufzuweisen.

In diesem Zusammenhang sei auch darauf hingewiesen, dass die Gesamtdeh-
nungen, die eine Brennstabhiille nach einer schnellen Neutronenfluenz
von z.B. lxlozg’cm2 ertridgt, offenbar doch wesentlich gr8sser sind, als
es dem Wert der nach dem Bestrahlungsexperiment gemessenen Restduktili-
tdt entspricht, d.h. dass die in-pile ablaufenden plastischen Vorgénge
(Kriechen) offenbar ohne negativen Einfluss auf die Restduktilit#t sind

und praktisch nicht "angerechnet' werden.

Das Korrosionsverhalten gegen Natrium unter den Bedingungen der errech-

neten hot spot-Temperatur zeigt, dass nicht nur der Abtrag beachtet wer-
den muss, sondern auch die Ferritisierung einer bestimmten Oberfldchen-
schicht und der Korngrenzen infolge selektiver L3sungsprozesse. Die ge-—
nannten Prozesse (ohne.die Korngrenzenferritisierung) spielen sich etwa
in einem Oberflichenbereich bis 40 ym ab, die dabei in Rechnung zu
stellende Festigkeitsminderung ist unbedeutend. Insgesamt gesehen, sind
die durch die Korrosion in Natrium hinreichender Reinheit betroffenen
Schichtdicken gering gegen die bei der Innenkorrosion in Rechnung zu
stellenden Eindringtiefen. Auch muss durch die Korngrenzenferritisierung

keine zusitzliche Festigkeitsminderung in Betracht gezogen werden.
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Insgesamt darf aus der Sicht der Festigkeits— und Duktilit#dtsinderung
infolge Bestrahlung sowie korrosiver Einfliisse des Natriums festge-—
stellt werden, dass den fiir das erste Core des SNR-300 zu stellenden
Forderungen durch Verwendung des Hiillmaterials 1.4970 entsprochen wer-
den kann. Ob dies auch unter Beriicksichtigung der durch den Brennstoff
hervorgerufenen Innenkorrosion zusammen mit den unvermeidlichen und
nicht vorhersehbaren Lastwechseln behauptet werden kann, entzieht sich

z.Zt. der Beurteilung.

4. Brennstab und Brennelement

4.1 Bestrahlung und Nachuntersuchung

Wie erwdhnt, ldsst sich das Verhalten von Brennelementen unter Reaktor-—
betriebsbedingungen nicht aus dem Bestrahlungsverhalten der Einzelkompo-
nenten herleiten. Dariiber hinaus besteht auch keine unmittelbare und
vollstidndige ﬁbertragbarkeit der Ergebnisse auslidndischer Brennelement-
bestrahlungen auf die eigenen Brennelemente und deren Werkstoffe. Dies
ist durch die Unmdglichkeit der quantitativen Erfassung und Extrapolier-
barkeit aller Einzelphdnomene sowie des Einflusses aller Einzelbestand-
teile und Zustdnde gegeben. Das bedeutet, dass selbst im Falle einer
vollstidndigen Kopierung der Spezifikationen eines ausldndischen Schnell-
briiter-Brennelementes die eigene Fertigung hinreichend unter mbglichst
praxisnahen Bedingungen erprobt werden muss. Es erscheint z.Zt. nicht
gesichert, ob eine Qualititskontrolle alle fiir das Bestrahlungsverhal-
ten bedeutsamen Parameter erfasst, Dies fiihrt unmittelbar zur Notwen-—

digkeit eigener gr8sserer Bestrahlungsvorhaben.

Es sei hier darauf verzichtet, die im Rahmen der Brennelemententwick-—
lung fiir den SNR-300 durchgefiihrten, laufenden und geplanten Bestrah—
lungstests aufzulisten. Dies ist mehrfach an anderer Stelle geschehen.
Es sei nur erwdhnt, dass man die Experimente in zwei Gruppen einteilen

kann, ndmlich

- Untersuchung von Einzelph#nomenen (bevorzugt im FR 2 und im BR 2
in Mol, z.B, mechanische und chemische Wechselwirkungen, Zentraltem—

peratur, Abgabe von Spaltgasen usw.)
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- Untersuchung von prototypischen Brennelementblindeln (bevorzugt im

DFR- und Rapsodie-Reaktor).

Im Rapsodie-Reaktor wurden bisher erfolgreich Abbrinde von mehr als
107 erzielt, wenn auch nicht unter Bedingungen, die fiir den SNR-300
als weitgehend relevant angesehen werden kdnnen. Die noch laufenden
Experimente werden weitere Daten zur Einschitzung des Standes der Brenn-—

entwicklung geben.

Angesichts der viel umfangreicheren Bemiihungen im Ausland entsteht die
Frage, ob fiir den SNR-300 rechtzeitig genligend eigene Bestrahlungser-
gebnisse vorliegen werden. Diese Frage kann nicht mit einem einfachen
ja oder nein beantwortet werden. Da, streng genommen, z.Zt. keine voll
SNR-300~-repridsentativen Bestrahiungsergebnisse vorliegen und auch bei
den noch laufenden Experimenten die Bedingungen des SNR-300 nur nZhe-
rungswelise erfiillt sind, wird die letzte Aussage iber die Leistungs-
fdhigkeit der Brennelemente vom SNR-300 selbst kommen miissen. Dieser
Sachverhalt ist seit lingerem innerhalb und ausserhalb der GfK er-

kannt.

Es'bleibt fiir die nichsten Jahre eine der Hauptaufgaben der GfK, hin-
reichend und qualifiziert auf die zukiinftigen Bestrahlungsvorhaben Ein-
fluss zu nehmen. Der hier zunehmend entwickelte Sachverstand muss in
vollem Umfange auch in die von der Industrie konzipierten Blindelversuche
einfliessen, nicht zuletzt deshalb, da es sich hier mit um die kost-—
spieligsten Entwicklungsschritte der Briiterentwicklung iiberhaupt han-
delt. Die Qualitidt der Auslegung, Verfolgung, Untersuchung und Aus-
wertung der grossen Bestrahlungsexperimente bestimmt entscheidend, ob
die erforderlichen Informationen auch erhalten werden k&nnen und ob die

aufgewendeten hohen Kosten sich schliesslich rechtfertigen.

Das IMF ist in besonderem Umfange an der Nachuntersuchung und Auswer-
tung bestrahlter Brennelemente beteiligt. Es darf hier festgestellt
werden, dass die Zusammenfassung aller Nachuntersuchungsaktivititen im
Jahre 1971 in einer horizontal durch das ganze Institut angesiedel-
ten Gruppe sich bewidhrt hat. Es wurden in enger Zusammenarbeit mit den

Mitarbeitern der Heissen Zellen zahlreiche Untersuchungsmethoden
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etabliert und z.T. neu entwickelt. Die Intensivierung der T#tigkeit
auf diesem Gebiet erfolgte noch rechtzeitig, um die seit einiger Zeit
zahlreich auf das Institut zukommenden Anforderungen bewiltigen zu
k8nnen. Hierbei ist die Phase der blossen Sammlung von Ergebnissen
ldngst voriiber, und die Untersuchungen haben zunehmend tiefe Einblicke
gegeben und zahlreiche Zusammenhinge erkennbar werden lassen. Sie haben
in bemerkenswertem Umfang zum Verstindnis des Bestrahlungsverhaltens
beigetragen. Insofern hat auch die Nachuntersuchung und Auswertung be-
strahlter Brennelemente mit Oxidbrennstoff noch zum grossen Teil Ent-
wicklungscharakter und ist nur zum kleineren Teil als Routinearbeit
anzusehen, Das Institut ist deshalb auch weiter an solchen Arbeiten
interessiert. Hier ist auf den grossen Erfahrungsschatz hinzuweisen,
der sich auf diesem Gebiete im IMF angesammelt hat und der unseren In-
dustriepartnern in der Vergangenheit stets nutzbar gemacht worden ist
und auch weiterhin zur Verfiigung steht. Diese Erfahrungen kommen zwei-
fellos in Zukunft auch der Untersuchung von defekten Brennelementen
zunutze, einem Gebiet, das zunehmend Bedeutung erhalten diirfte. Wir
werden dabei von Zeit zu Zeit zu {iberpriifen haben, ob nicht Teile der-
Brennelementnachuntersuchung so weit zur Routine werden, dass sie

schliesslich nicht mehr in das IMF gehdren.

Bei der Herstellung von Brennelementpriiflingen hat in der Vergangenheit
eine sinnvolle Arbeitsteilung stattgefunden. Es ist unbestritten, dass
fiir die grossen Bestrahlungsexperimente ein bedeutender Teil der Priif-
linge von der Industrie selbst gefertigt werden muss. Dennoch war es
von grisstem Nutzen, dass wir auch selbst in der Lage waren, Bestrah-—
lungsproben herstellen und vor allem auch priifen zu kdSnnen. Die be-
tfeffenden Experten mdgen iiberpriifen, ob sie auch regelmidssig im Ge-
spridch gewesen sind und einen Problem— und Ergebnisaustausch in hin-
reichendem Umfange durchgefiihrt haben. Man kann davon ausgehen, dass
eine Konkurrenzsituation nicht nur unsinnig ist, sondern auch zu keinem

Zeitpunkt bestanden hat.

Es war weiter sehr niitzlich, dass der Entwurf, die Konstruktion und die
Bereitstellung von Bestrahlungseinrichtungen z.T. innerhalb der GfK

erfolgen konnte und die erforderliche Zusammenarbeit erfreulich war.
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Dennoch war es ndtig, Bestrahlungseinrichtungen, besonders fiir aus-
lindische Reaktoren, auch von auswirtigen Stellen konstruieren und

herstellen zu lassen.

4.2 Spezifikationen

Ein Hauptziel einer jeden Brennelemententwicklung ist naturgemiss die
Erarbeitung verniinftiger Spezifikationen. Hierbei interessiert zun#dchst
die Frage, wie solche Spezifikationen zustande kommen. In den frithen
Phasen einer Reaktorentwicklung, in denen die Materialforschung u.U.
noch gar nicht hinreichend eingeschaltet ist, werden solche Spezifi-
kationen durch Angaben der Reaktorphysiker erstellt. Dies ist voll ge-
rechtfertigt z.B. fiir Angaben, die mit der Core—Geometrie oder mit nuk-
learen Daten, wie der parasitiren Neutronenabsofption, zusammenhidngen.
Andere Forderungen sind naturgemiss weniger fundiert und oft durch den
Wunsch gekennzeichnet, auf der sicheren Seite zu liegen. Spidter kommen
dann ggf. Spezifikationswiinsche durch die Hersteller zustande, gekenn-—
zeichnet durch Erfahrungen iiber die technologische Realisierbarkeit

und Wirtschaftlichkeitsbetrachtungen. Natiirlich haben solche Aussagen
auch ihre Berechtigung. In einem fortgeschrittenen Stadium der Brenn-
elemententwicklung miissen aber Spezifikationen vom Materialverhalten
her abgeleitet und begriindet werden. Wenn diese Anforderungen aufgrund
anderer Zwinge in bestimmten Punkten nicht realisierbar sind, miissen
sie entsprechend korrigiert werden. Diese Korrekturen miissen eindeutig

begriindbar sein.

Somit sind die ersten im Laufe einer Brennelemententwicklung angegebe-
nen Spezifikationen selten sehr tiefgriindig. Sie miissen einen jahre-
langen z.T. recht milhsamen Iterationsprozess durchmachen. Wir werden
aller Voraussicht nach im Laufe dieses Jahres die Spezifikationsangaben
fiir das SNR-300 Brennelement seitens der Industrie zu erwarten haben.
Es wiirde sich sicher lohnen, diese einer kritischen Analyse zu unter-
ziehen, um die darin befindlichen "weichen Stellen" klar zu erkennen.
Es ist fast liberfliissig, zu erwdhneéen, dass von der Schirfe der Spezi~
fikationen fiir Technologie und Wirtschaftlichkeit ausserordentlich viel
abhingt und dass eine unndtige Schidrfe gravierende Erschwernisse tech—

nologischer oder wirtschaftlicher Art mit sich bringen kann. Bei aller
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Anerkennung der Notwendigkeit fiir die Ausarbeitung von Spezifikationen
zum jetzigen Zeitpunkt mSchte ich doch betonen, dass sich der Prakti-
ker darauf einstellen sollte, dass die SNR-Brennelementspezifikationen
1974 sicher keine endgiiltigen sein werden. Neue Bestrahlungsergebnisse
und die zu erwartenden vertieften Einblicke in das Brennelementverhal-
ten werden voraussichtlich weitere Erkenntnisse mit sich bringen, wo-

nach eine Uberpriifung mancher Spezifikation erforderlich werden kdnnte.

4.3 Modelltheorie

Es ist hier nicht das erste Mal, dass versucht wird, die Bedeutung und
den Stellenwert der Modelltheorie zu betrachten. Dieses Thema gehdrt
aber in den Rahmen eines solchen Berichtes. Zunichst kann man Wesen und
Anliegen einer Brennstabmodelltheorie kennzeichnen als den Versuch, das
Brennstabverhalten durch mathematische Formalismen mSglichst weitgehend
zu approximieren. Es entsteht die Frage, warum wir solche Versuche un-

ternehmen. Modelltheoretische Studien werden bei uns z.Zt. durchgefiihrt

- zum quantitativen Verstehen der wihrend der Bestrahlung ablaufenden

wichtigen Einzelvorginge,

- zur Einschitzung der Bedeutung einzelner Spezifikationen (die Varia-
tion von Parametern bei modelltheoretischen Rechnungen lisst die Be-—

deutung dieser Parameter sichtbar werden),
- als Auslegungshilfe fiir neue Bestrahlungsexperimente,

- als Erkldrungshilfe filir im Bestrahlungsversuch auftretende Brennele-
mentdefekte (unglinstiges Zusammentreffen von Spezifikationsabwei-
chungen, d.h. Einzelfaktoren, ebenfalls durch theoretische Parameter-—

variation erfassbar).

Die Modelltheorie lebt naturgemiss grossenteils von der Bereitstellung
hinreichend gesicherter Materialdaten. Dies fiihrte im Jahre 1971 zur
Einsetzung eines Arbeitskreises Brennstabmodelltheorie, in dem in Zu-
sammenarbeit zwischen Theoretikern und Experimentatoren die erforderli-

chen Arbeiten konzipiert wurden.

Es kann festgestellt werden, dass die modelltheoretischen Bemiihungen

der letzten Jahre erfolgreich gewesen sind, wobei dies besonders im
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Hinblick auf den geringen Personaleinsatz in der theoretischen Gruppe
(2 Mann) hetont werden muss. Es wurden die verschiedenen SATURN-Re-
chenprogramme (SATURN 1, 2,3) entwickelt, die aus bescheidenen Anfingen
mit SATURN 1 schliesslich zu einem Programm fiihrten, mit Hilfe dessen
das Brennstabverhalten in vieler Hinsicht nicht nur radial sondern auch
axial iiber die gesamte Reaktoreinsatzzeit beschrieben werden kann. In
diesem Programm sind mechanische Wechselwirkungen enthalten, nicht hin-
gegen die mit den Spaltprodukten zusammenhingenden chemischen Effekte.
Das Programm erlaubt Interpolationen und kleinere Extrapolationen. Vor-
schlige fiir die Vervollkommmung der modellmissigen Beschreibung wurden

wihrend des Seminars verschiedentlich gemacht.

Das Ziel der weiteren Arbeit ist natiirlich ein noch weitergehendes quan-
titatives Verstehen des Brennelementverhaltens und der wichtigen Einzel-
vorgidnge. Wirden alle wichtigen Details eines Bestrahlungsexperimentes
mit den Rechnungen hinreichend iibereinstimmen, dann wire ein weitgehen—
des quantitatives Verstindnis erzielt. Daraus wire als letztes Ziel die
Vorhersage des Brennelementverhaltens unter variablen Bestrahlungsbe—
dingungen abzuleiten, was schliesslich zur Einsparung von Bestrahlungs-
experimenten fiihren miisste. Es ist offen, wann und in welcher Anndhe-
rung ein solches Ziel erreicht werden kann. Man kann aber die Modell-
theorie als eine Art Indikator fiir die gesamte Brennelemententwicklung
betrachten, auf den unter keinen Umstdnden verzichtet werden sollte.

Bei dem Einsatz von Millionenbetridgen fiir jedes Bestrahlungsexperiment

ist der Aufwand fiir die Modelltheorie im IMF fast vernachldssigbar.

5. Zukiinftige Aufgaben

Die Brennelemententwicklung befindet sich z.Zt. in verschiedener Hin—
sicht in einer Ubergangsphase: Wir stehen am Ubergang von der Labora-
toriums- zur technologischen Entwicklung, gekennzeichnet durch die Her-—
stellung verschiedener Biindel und deren Bestrahlung. Es erfolgt der
Ubergang der Entwicklung vom Mischoxid- zum Hochleistungsbrennelement
(Mischkarbid), zumindest was den Schwerpunkt der Entwicklung anbetrifft.
Schliesslich befindet sich das bauzugeh6rige Forschungs— und Entwick-

lungsprogramm SNR-300 in seiner Endphase und es werden Arbeiten fiir die
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Folgecores und den SNR—2 geplant. Man darf aber nicht davon ausgehen,
dass wir die Arbeiten am Oxidbrennelement rasch und vollstdndig aufge-
ben kdnnen, vielmehr sollen die freiwerdenden Kapazitdten filir das Kar—

bidprogramm eingesetzt werden.

In den vorhergehenden Abschnitten wurden bereits Gebiete erw#hnt, die

beim Oxidbrennelement weiterer Bearbeitung bediirfen. Im folgenden wer-

den Themen zusammengefasst, an denen das IMF mitzuarbeiten beabsichtigt:

- Betriebsverhalten unter instationiren Bedingungen mit ausfiihrlichen

Parameterstudien,

-~ Verhalten von Mischoxidbrennstdben unter Verwendung von natiirlichem
oder abgereichertem Uranoxid, wobei besonders der Einfluss der reinen
Plutoniumspaltung mit dem dabei auftretenden h8heren Sauerstoffpo-
tential wihrend des Abbrandes auf das Verhalten des Hiillwerkstoffes zu

beachten ist,

- weitere Untersuchung und Einschitzung von Entmischungsvorgingen

(U/Pu; O; Spaltprodukte, radial und axial),

- Einbeziehung des Einflusses der Plutoniumverteilung auf die in-pile
Vertrdglichkeit (Einfluss der Plutoniumoxidteilchengrdsse im Misch-

brennstoff, kopridzipitierter gegen gemischten Brennstoff),

- Bestrahlungsuntersuchungen an gezielt hergestellten Hiillmaterial-

chargen bestimmter Zusammensetzung,

—~ Beobachtung und Einschitzung der im CEN Mol entwickelten dispersions-—

gehidrteten ferritischen Sti3hle.

Beim Karbidbrennstoff miisste auch die Frage der grundsitzlich mdglichen

Brennstoffvarianten neu betrachtet werden, z.B. ob Karbonitrid gegen-
iiber Karbid Vorteile ergeben kdnnte. Nach dem derzeitigen Kenntnisstand
ist das unwahrscheinlich. Auch das Oxikarbid bzw. stirker sauerstoff-
haltiger Karbidbrennstoff bedarf der Einschidtzung, ebenso die Frage be-
sonderer Pelletformen und besonderer Uran-Plutonium—-Verteilung, letzte-
res wegen der hohen Plastizitit des reinen PuC. Bei diesen grundsitz-—
lichen Fragestellungen sollten wir auch an die Ergebnisse des 1969 im

IMF abgehaltenen Karbid—-Seminars anschliessen, an das hier erinnert werden

soll . Das IMF ist selt mehreren Jahren auf dem Gebiet der Hochlei-
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stungsbrennstoffe tHitig und hat, unter Berilicksichtigung der Ergebnisse
auch anderer Forschungsstellen, zu einer Reihe von Einzelfragen vor-—

ldufige Antworten geben k&nnen.

Kiirzlich wurde im IMF eine Liste der zu bearbeitenden Themen auf dem
Karbidgebiet ausgearbeitet, die z.T. an bisherige Arbeiten anschliesst

und auch neue Themen beinhaltet. Sie enthilt Arbeiten wie

- stationires und instationires Kriechen und Schwellen, einschliess-

lich der Hiillrohraufweitungen,

Nachbestrahlungsuntersuchungen,

Herstellung und Qualitidtskontrolle bestrahlungsfihiger Proben ein-
schliesslich der Natriumbindung und der Weiterentwicklung des im IMF

ausgearbeiteten Oxalatverfahrens,

chemisch-analytische Fragen u.a.m.

Die Konsolidierung und Priorititenfindung innerhalb des Karbidprogrammes,
zusammen mit der Projektleitung und den Industriepartnern, ist mit den noch
anstehenden Arbeiten auf den Oxidgebiet, ein Anliegen der n#ichsten Mo-

nate,

Es ist offensichtlich, dass das IMF auch in den nichsten Jahren fiir die
Arbeiten des Projektes Schneller Briiter mit einem grossen Teil seiner
Kapazit#dt zur Verfligung stehen wird. Dabei sind wir daran interessiert,
die Kontakte zur einschligigen Industrie zu intensivieren und zu opti-
mieren, sowohl im Hinblick auf die Abstimmung der Problemformulierung
und der Priorititen als auch auf die Erlduterung und Deutlichmachung
unserer eigenen Ergebnisse. Auch die Modalit#dten der Zusammenarbeit
sollten weiter entwickelt werden. Es ist verstdndlich, dass fiir das

IMF die Bearbeitung gr&sserer gut definierter Problemkreise als beson-—
ders glinstig anzusehen ist, wihrend z.B. Tagesfragen der Industrie hier
nur in geringem Umfange angegangen werden kdnnen. Auch kann die GfK in
manchen Fidllen als eine neutrale Instanz genutzt werden, wie dies im
Zusammenhang mit der Brennelemententwicklung fiir den HSchstflussreaktor
in Grenoble bei der Beurteilung gefertigter Brennelemente geschehen ist.
Die Struktur des IMF mit seinen in ihrer Arbeit untereinander gut abge-

stimmten Teilinstituten gestattet die Bearbeitung zahlreicher Probleme.
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Es besteht kein Zweifel, dass es ausserordentlicher Anstrengungen be~
darf, um den vor uns liegenden Beitrag zur Brennelemententwicklung des
Schnellen Briiters erfolgreich leisten zu kdnnen, Besonders nach Wirk-
samwerden gewisser Restriktionen. Die Mitarbeiter haben in der vergange-
nen Zeit sehr viel auf sich genommen. Angesichts der bisherigen Arbeit
und ihrer Ergebnisse darf man jedoch der Bearbeitung zukiinftiger Auf-

gaben optimistisch entgegensehen.





