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KURZFASSUNG

Der aus Uran—- und Plutoniumdioxid bestehende Brennstoff Schneller Brut-
reaktoren ist unter anderem durch Plutoniumanteil und -verteilung, Sauer-—
stoffgehalt und den Anteil und die Verteilung des Porenvolumens charakte-
risiert. Die mit diesem Brennstoff durchgefiihrten Experimente haben gezeigt,
daB die urspriingliche Tablettenstruktur wdhrend des Betriebes eine starke
Anderung erfihrt. Sie ist eine Folge der im Brennstab auftretenden radialen

und axialen Temperaturgradienten.

In einer Serie von Parameterstudien, ausgefiihrt mit dem Rechenprogrammsystem
SATURN, wurden die Riickwirkungen auf das thermische Verhalten eines Brenn-—

stabes untersucht, die durch die im radialen Temperaturgradienten auftreten-—
den Umstrukturierungsvorginge, wie Porenwanderung, Sauerstoff- und Plutonium-

umverteilung hervorgerufen werden.

Die mit der Porenwanderung verbundene Zentralkanalbildung sowie die Sauerstoff-
Umverteilung in unterst8chiometrischem Brennstoff filihren zu einer Absenkung des
Temperaturprofils. Eine ErhShung der Plutonium-Konzentration in der inneren Zone
der Brennstofftablette vermindert die Absenkung der Temperaturen in diesem Be-
reich. Im besonderen wird der EinfluB gezeigt, den der Sauerstoffgehalt iiber die
von ihm abhdngigen Umstrukturierungsvorginge und die thermischen Eigenschaften

des Brennstoffes, Widrmeleitfdhigkeit und thermische Ausdehnung hat.



ABSTRACT

A contribution to the analysis of the thermal behaviour of Fast Breeder

fuel rods with UOZ—PuO2 fuel

The fuel of Fast Breeder Reactors which consists of Uranium and Plutonium
dioxide is mainly characterized by the amount and distribution of void
volume and Plutonium and the amount of oxygen. Irradiation experiments
carried out with this fuel have shown that the initial structure of the
fuel pellet is subjected to large changes during operation. These are

consequences of the radial and axial temperature gradients within the fuel

rod.

In several parametric studies undertaken with the computer code system
SATURN the influence on the thermal behaviour of a fuel pin has been
analysed which is caused by restructuring processes such as pore migration,
oxygen and Plutonium redistribution due to the radial temperature gradient.
The formation of a central hole occuring as result of pore migration as
well as the oxygen redistribution in hypostoichiometric fuel lead to a
decrease in the temperature profile. Rise of the Plutonium concentration

in the inner zone of the fuel pellet counterbalances this trend. Especially,
the influence has been shown wyhich the restructuring processes and the
thermal qualities of the fuel e.g. heat conductivity and thermal expansion

exert due to their dependency on the amount of oxygen.
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1. Einleitung

Der Brennstoff, mit dem das Core des Schnellen Prototyp-Reaktors SNR-300
ausgeriistet werden wird, besteht aus Urandioxid und Plutoniumdioxid in
einem bestimmten Mischungsverh#dltnis mit einem Sauerstoffanteil, der mit
1,975 unter dem stdchiometrischen Wert von 2,0 liegt. Dieser Brennstoff
wird in Form von Volltabletten eingesetzt. Durch die auf 80 % der theo-
retischen Dichte festgelegte Schmierdichte im Brennstab ist bei der ge-
wdhlten Tablettengeometrie die Dichte der Tablette und damit der Anteil

an Leervolumen bzw. Porenvolumen gegeben.

Die verschiedenen Experimente, die mit UO,-PuO,-Brennstoff durchgefiihrt
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wurden, haben gezeigt, daB wihrend des Betriebes mit starken Ver#dnderun-—
gen der urspriinglichen Tablettenstruktur gerechnet werden muf. Sie sind
eine Folge der Temperaturgradienten, die im Brennstab sowohl in radialer

als auch in axialer Richtung auftreten.

Unter ihrer Einwirkung wandert ein Teil des Porenvolumens in das Zentrum
der Bremnstofftablette und fiihrt dort zur Ausbildung eines Zentralkanals,
verbunden mit einer Verdichtung der benachbarten Brennstoffzone. Die
Experimente haben weiter gezeigt, daB unter den im Brennstab herrschen-
den Temperaturgradienten eine Entmischung der beiden Komponenten Plutonium
und Uran stattfindet. Mit dieser Entmischung ist eine Anderung der Wirme-—
quelldichteverteilung im Brennstab verbunden. Daneben bildet sich eine
Gleiéhgewichtsverteilung des Sauerstoffanteils aus, der eine Verminderung
der Sauerstoffkonzentration im inneren Bereich und eine Erh8hung im ZuBeren
Bereich der Brennstofftablette entspricht. Und nicht zuletzt reift der
Brennstoff unter der Einwirkung der Temperaturgradienten auf. Alle diese
Verdnderungen bleiben nicht ohne Einfluf auf das thermische Verhalten des

Brennstabes.

In dem vorliegenden Bericht ist eine Serie von Parameterstudien zusammen-—
gestellt worden, deren Ziel es war, die Riickwirkungen zu untersuchen, die
als Folge der im radialen Temperaturgradienten ablaufenden Umstrukturie-
rungsvorginge auftreten, Die Parameterstudien wurden mit Hilfe des Rechen-
programmsystems SATURN durchgefiihrt. In diesem Rechenprogrammsystem sind
die erforderlichen Modelle enthalten, mit denen auf der Grundlage des der-
zeitigen Kenntnisstandes die untersuchten Phi#nomene beschrieben werden

kénnen.



Das Verhalten eines Brennstabes wird von den thermischen Eigenschaften

des verwendeten Materials bestimmt. Die wichtigsten dieser Eigenschaften
sind die Wirmeleitfihigkeit und die thermische Ausdehnung des Brennstoffes
und der Widrmedurchgang durch den Spalt bzw. die Kontaktzone zwischen Brenn-
stoff und Hiillrohr. Die Sicherheit, mit der die thermische Auslegung von
Brennstidben durchgefiihrt werden kann, hidngt entscheidend von der genauen
Kenntnis dieser Materialeigenschaften, d.h. von der Zuverldssigkeit der

diese charakterisierenden Materialbeziehungen und -daten ab.

Der erste Teil dieses Berichtes ist deshalb zun#chst der Beschreibung der

genannten thermischen Eigenschaften gewidmet.

2. Thermische Eigenschaften

2,1 Wirmedurchgang durch den Spalt

Die Wirmeableitung aus einem Brennstab in das Kiihlmittel ist von der
GroBe des Spaltes zwischen Brennstoff und Hiille und von den Wirmelei-
tungseigenschaften des in diesem Spalt befindlichen Gases abhidngig.
Je nach GrdBe des Spaltes und Art und Zusammensetzung des Gases ist

das Temperaturprofil im Brennstoff h8her oder niedriger.

Zu dem bei der Herstellung der Brennstdbe eingefiillten Gas kommen

wihrend des Betriebes hinzu:

- in den Brennstoffporen enthaltene und im Brennstoff adsorbierte

Gase, im wesentlichen aus der Sinteratmosphére,
- in der Hiille und den weiteren Stabkomponenten adsorbierte Gas und

- die widhrend des Betriebes im Brennstoff erzeugten Spaltgase bzw.

Spaltprodukte.

Wdhrend die Spaltgase erst mit fortschreitendem Abbrand auf die Wirme-
leitung maBgeblichen EinfluB ausiiben kdnnen, werden die in Brennstoff
und Hiille adsorbierten Gase bereits zu Beginn der Bestrahlung freige-

setzt und damit wirksam.

Zu Beginn der Bestrahlung nimmt die Zentraltemperatur des Brennstoffs

infolge des noch nicht ausgebildeten Zentralkanals im allgemeinen den
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hdchsten Wert an. Die GrdBe dieses Wertes ist von der Art der freige-
setzten adsorbierten Gase und von ihrem Anteil an der gesamten Gas-
fiillung des Brennstabes abhidngig. Da die Wirmeleitungseigenschaften
der freigesetzten Gase im allgemeinen schlechter sind als die des
Fiillgases, wird der Wert der Zentraltemperatur deshalb i{iber demjeni-

gen liegen, der sich bei reinem Fiillgas einstellen wiirde.

Ein Modell zur Berechnung der Wiarmedurchgangszahl bzw.des Temperatur-
abfalles im Spalt zwischen Brennstoff und Hiille muf also neben der
Spaltbreite auch die Art und die Zusammensetzung des im Spalt enthal-
tenen Gases sowie dessen Wirmeleitungseigenschaften in Abh#dngigkeit
von der Temperatur beriicksichtigen. In dem Rechenprogrammsystem
SATURN-1 /1/ wurde diese Forderung in einer ersten Niherung durch

die Verwendung des in /2/ vorgeschlagenen Modells erfiillt. Mit diesem
Modell berechnete Wirmedurchgangszahlen sind in den Abb. 1 und 2 dar-
gestellt. Abb. 1 zeigt zum Vergleich Ergebnisse fiir eine Gasfiillung

aus reinem Helium und aus 50 7 Helium und 50 7 Argon.

Die in Abb. 2 angegebenen Ergebnisse entsprechen Standardwerten, die
den meisten mit SATURN-1 durchgefiihrten Rechnungen flir den Bestrah-
lungsbeginn zugrundegelegt wurden. Sie beriicksichtigen sowohl die zu
erwartenden Verunreinigungen des Fiillgases durch ein 15 7 Argon-
Kquivalent als auch die Oberflichenrauhigkeit von Brennstofftablette
und Hillrohr durch einen Zuschlag zur Spaltbreite in HShe von 5 Jume
Die zur Berechnung verwendeten Materialbeziehungen und Materialdaten

wurden aus /3/ und /4/ entnommen.

Bei Vorliegen eines Kontaktes zwischen Brennstoff und Hiille wird mit
dem fiir "Nullspalt" (Spaltbreite = Summe der mittleren Oberflidchen-
rauhigkeiten von Brenmstoff und Hiille) gliltigen Wert der Wdrmedurch-

gangszahl gerechnet.

Wirmeleitfdhigkeit

Die Wdrmeleitfdhigkeit des pordsen UOZ-PuOZ—Brennstoffes Schneller
Brutreaktoren ist von mehreren Faktoren abhidngig. Die wichtigsten
EinfluBgréBen sind neben der Temperatur der Sauerstoffgehalt, Art,
Anteil und Verteilung der Porositdt und Anteil und Verteilung des

Pu0, /2, 5 bis 17/. Mit zunehmendem Abbrand werden die Wirmeleitungs-



eigenschaften auch durch Anteil, Art und Verteilung der Spaltprodukte
beeeinfluBt /18 bis 20/.

Die von den verschiedenen Autoren /2, 5 bis 17/ zur Berechnung der
Warmeleitfdhigkeit in Abhdngigkeit wvon Temperatur und Porosit#dt vor-—
geschlagenen unterschiedlichen Ansdtze wurden in einer Parameterstudie,
durchgefiihrt mit dem Rechenprogrammsystem SATURN-la /1/, verglichen.
Daneben wurde der EinfluB verschiedener Porositdts- und St8chiometrie-
werte auf die Wirmeleitfihigkeit und damit auf charakﬁeristische ther-

mische Grdfen des Brennstabes zu Beginn der Bestrahlung untersucht.

Mit dieser Parameterstudie ist keine Bewertung der einzelnen Darstel-
lungen der WdrmeleitfZhigkeit von UOZ—Pu02-Brennstoff in Abhédngigkeit
von Temperatur, Porositdt und StSchiometrie beabsichtigt. Bezliglich

der Porositdtsabhidngigkeit wurde eine kritische Beurteilung durch /21/

vorgenommen.

Die Studie soll anhand einiger Beispiele lediglich deutlich machen, in
welcher Weise durch den zur Zeit noch herrschenden Spielraum in der
Kenntnis der hier betrachteten Materialeigenschaften die fiir die ther-
mische Auslegung charakteristischen Brennstabgrdfen beeinfluBt werden.
Weiter soll gezeigt werden, wie stark eine Anderung des Wertes der
Porositit und der Stéchiometrie sich in einigen charakteristischen
thermischen BrennstabgrdBen niederschligt. Die Auswirkung von Ferti-

gungstoleranzen kann so abgeschidtzt werden.

Die geschilderte Absicht konnte nur in Form einiger Beispiele verwirk-
licht werden. Stableistung und HiillrohrauBentemperatur waren als Para-
meter festgehalten worden. Sie bestimmen zusammen mit der Wirmeleit-
fahigkeit das Temperaturniveau im Brennstoff, das seinerseits wieder
EinfluB auf die Wirmeleitfdhigkeit hat. Auch war der EinfluB von Um—
strukturierungsphinomenen unberiicksichtigt geblieben. Er wird in fol-

genden Abschnitten behandelt werden.

Die im Rahmen der Parameterstudie gewonnenen Ergebnisse sind jedoch
in ihrer Tendenz auf andere Bedingungen der Auslegung und des Betrie-
bes eines Brennstabes iibertragbar. Filir quantitative Aussagen ist aller-

dings erneut das Rechenprogrammsystem SATURN-la heranzuziehen.




2.2.1 Grundlagen

Die fiir die Rechnungen bendtigten Daten der Stabspezifikation und
der Betriebsbedingungen wurden in Anlehnung an den Bestrahlungsver-
such DFR-350 /22/ gew#dhlt. Sie sind in den Tabellen 1 und 2 zusam-
mengestellt. Als Anfahrzeit wurde ein Zeitraum von fiinf Stunden an-—
genommen, in dem Stableistung und HiillrohrauBentemperatur linear
auf den jeweiligen Endwert gebracht werden. In dieser Zeit findet
noch keine Anderung der Brennstoffstruktur durch Porenwanderung

statt.

Alle in der Parameterstudie angegebenen Rechenergebnisse beziehen
sich auf den bei Erreichen der vollen Leistung herrschenden Betriebs-
zustand des betrachteten Brennstabquerschnittes. Diejenigen GrdRen
dieses Zustandes, die bei den einzelnen Rechnungen unveridndert blei-

ben, werden in der Tabelle 2 aufgefiihrt.

Die von den einzelnen Autoren /2, 5 bis 10/ angegebenen Beziehungen
zur Berechnung der Wirmeleitfdhigkeit (s. Tabelle 3) sind fiir Brenn-—
stoff mit unterschiedlicher Porosit#it abgeleitet worden. Um fiir einen
Vergleich eine einheitliche Basis zu haben, wurde eine Umrechnung auf
100 Z der theoretischen Dichte mit Hilfe des in /2/ vorgeschlagenen

Ansatzes
A(P)/ A (PO =100 %) = (1 = P2/3) (2.1)

vorgenommen. Das Resultat ist in der Abb. 3 graphisch dargestellt. Wie
diese Abbildung zeigt, weichen die einzelnen Kurven mehr oder minder
stark voneinander ab. Auf die mdglichen Ursachen der Abweichungen soll
an dieser Stelle nicht eingegangen werden. In pauschaler Weise kann
die Streuung als Aussage iiber den gegenwirtigen Stand der Kenntnis
gewertet werden. Wdhlt man die in /5/ angegebene Darstellung als Ver-
gleichsbasis, so liegen die Angaben der anderen Autoren innerhalb
eines Streubandes von maximal rund + 20 7 mit Schwerpunkt im unteren
Teil des Streubandes. In der Abb. 3 ist dieses Streuband durch die

beiden gestrichelt gezeichneten Kurven begrenzt.

Eine Ausnahme bildet die in /8/ angegebene Beziehung, die bei Brenn-
stofftemperaturen oberhalb 2400 °C eine systematische Abweichung zu
niedrigeren Wirmeleitfidhigkeitswerten zeigt. Eine dhnliche Tendenz

148t die in /6/ angegebene Beziehung erkennen.



Da die in /5/ abgeleitete Beziehung eine explizite Abhingigkeit von
der Stdchiometrie enthdlt und iiber einen sehr weiten Temperaturbe-
reich Giiltigkeit besitzt, wurde sie zu den mit SATURN-la durchgefiihr-

ten Rechnungen herangezogen.

Die Abhdngigkeit der Wirmeleitfdhigkeit von der Porositit wird von den
einzelnen Autoren /2, 7, 8, 12 bis 17/ durch unterschiedliche Ansitze
erfaft, in denen zum Teil der EinfluB der Gestalt der Poren beriick-
sichtigt wird. Da diese zu Beginn der Bestrahlung nicht eindeutig
definiert werden kann, wird in stark vereinfachender Niherung ein
kugelfSrmiges Aussehen.angenommen. Die dafiir geltenden Ansitze sind

in der Tabelle 4 aufgefiihrt und in der Abb. 4 graphisch dargestellt.
Sie zeigen iiber den interessierenden Porositdtsbereich unterschied-

liche, zum Teil erhebliche Differenzen.

Fiir die Berechnung der linearen thermischen Ausdehnung von U02—Pu02-
Brennstoff mit 20 % Pu-Anteil wurde die in /23/ angegebene, nur von
der Temperatur abhingige Beziehung verwendet. Danach ist der lineare
Ausdehnungskoeffizient gegeben als

o= 7,87 107° + 3,90 1072 1. (2.2)

mit T in °C und o in 1/°C.

2.2.2 Ergebnisse

Ein Ziel der Parameterstudie war es, die Auswirkung einer gewissen
Unsicherheit in der Beschreibung der Wirmeleitf#higkeit von U0, -Pu0,-
Brennstoff auf charakteristische Brennstabgrdfen zu untersuchen. So
ist in Abb. 5 die Verdnderung dargestellt, die die Zentral- und die
Randtemperatur der Brennstofftablette erfahren, wenn eine Unsicherheit
in der Kenntnis der Wdrmeleitfdhigkeit zwischen =20 7 und +20 7, be-
zogen auf die in /5/ abgeleitete Beziehung angenommen wird. Der Ein-

fluB der Porositdt wurde dabei durch die in /2/ angegebene Beziehung

erfaft.

Wie die Abb. 5 und folgende Abbildungen zeigen, fiihrt eine Vermin-
derung der Wirmeleitfdhigkeit zu einer Anhebung der Brennstoffzen-
traltemperatur, dagegen zu einer Erniedrigung der Brennstoffrand-

temperatur. Entsprechend hat eine Verbesserung den gegenteiligen



Effekt zur Folge. Dieses Verhalten ist darauf zurilickzufiihren, daB
z.B. bei einer Verminderung der Widrmeleitfdhigkeit das mittlere Tem—
peraturniveau der Brennstofftablette angehoben (vgl. Abb. 6) und
dadurch die thermische Ausdehnung vergrdfert wird. Das filihrt zu
einer Verkleinerung des Spaltes zwischen Brennstofftablette und
Hillrohr und damit zu einer Verbesserung des Wirmedurchgangs (vgl.
Abb. 2), so daB letztlich die Brennstoffrandtemperatur absinkt. In
Tabelle 5 ist der Effekt fiir den in Abb. 5 dargestellten Fall fest-
gehalten.

Der EinfluB einer unterschiedlichen Darstellung der Porosit&dtsab-
hidngigkeit der Widrmeleitfidhigkeit auf charakteristische Brennstab-
groBen ist aus Abb., 6 und Tabelle 6 ersichtlich. Bei der den Rech-
nungen zugrundegelegten Porositdt der Brennstofftablette in Hohe

von 16 7 liefern, wie auch aus Abb. 4 hervorgeht, die Darstellungen
nach /15,17/, /2,7/ und /8,13,14/ jeweils nahezu identische Ergeb-
nisse, soweit die thermischen Verh#ltnisse zu Beginn der Bestrahlung
bei noch ungednderter Struktur der Brennstofftablette betrachtet
werden. Die unterschiedliche Abhingigkeit der einzelnen Darstellungen
von der Porositdt kann jedoch im Laufe des Abbrandes infolge der
Brennstoffumstrukturierung zu mehr oder minder groBen Abweichungen

fithren.

Die Abhdngigkeit charakteristischer Brennstabgrdfen von dem jewei-
ligen Wert der Herstellungsporositit wird anhand zweier Beispiele

durch die Abb. 7 und die Tabelle 7 gezeigt. Fiir sie hat in dem fiir
die Brennstabauslegung interessanten Porosit#tsbereich bei den ge-
wihlten Betriebsbedingungen eine Anderung der Porosit#dt um eine ab-
soluten Betrag von 6 % eine Anderung der Zentraltemperatur um rund
100 °C zur Folge. Etwa dieselbe Differenz tritt bei einem festen

Wert der Porositdt durch die unterschiedliche Darstellung der Poro-
sitdtsabhingigkeit der Warmeleitfdhigkeit zwischen den beiden aus-

gewdhlten Beispielen auf.

Abb. 8 und Tabelle 8 geben den EinfluR der Stdchiometrie auf die be-
trachteten charakteristischen Brennstabgrifen wieder, wie er mit der
in /5/ abgeleiteten Widrmeleitfdhigkeitsbeziehung erfaBt ist. Die Ab-
hingigkeit von der Porosit#t wurde gemdB /2/ beriicksichtigt. Wie die

Abb. 8 zeigt, bringt unter den gegebenen Umstdnden eine Verminderung



des Sauerstoffanteils von 2,00 auf 1,96 eine Erhshung der Zentral-
temperatur um rund 300 °C zu Beginn der Bestrahlung mit sich. Die
Brennstoffrandtemperatur sinkt dabei um rund 100 °c infolge der
durch die vergrdBerte thermische Ausdehnung auf etwa die Hdlfte

verringerten Spaltbreite ab.

Thermische Ausdehnung

Der gegenwdrtige Stand der Kenntnis iliber die thermische Ausdehnung
des aus unterstdchiometrischem U02—Pu02 bestehenden Schnellbriiter—
Brennstoffes 148t noch viele Wiinsche offen. Der Temperaturbereich,
aus dem Messungen iiber Ausdehnungskoeffizienten vorliegen, erreicht
bei weitem nicht die hohen Werte, die wihrend des Betriebes auftre-
ten., Er reicht bei Mischoxid bis etwa 1200 °C, bei reinem vo,, bis
etwa 2200 °C und bei reinem Pu0, bis etwa 1400 °C. Fiir die unter

Schnellbriiter-Bedingungen auftretenden Brennstofftemperaturen bis

etwa 2700 °C muB deshalb extrapoliert werden.

Der EinfluB der Stdchiometrie ist bisher kaum untersucht worden.
Uber die Abhingigkeit vom Abbrandzustand des Brennstoffes gibt es
keine Angaben. Das in diesem Abschnitt zusammengestellte Datenmaterial

ist deshalb mit einem relativ hohen Grad an Unsicherheit behaftet.

In einer Parameterstudie wurden die von verschiedenen Autoren angege-
benen Daten und Beziehungen verglichen und der EinfluB untersucht,
den zum einen die unterschiedlichen Angaben iiber den thermischen Aus-
dehnungskoeffizienten und zum anderen seine St8chiometrieabhidngigkeit
auf charakteristische GrdRen eines Schnellbriiter—-Brennstabes haben.
Zu diesem Zweck wurden wiederum mit Hilfe des Rechenprogrammsystems

SATURN-la einige Rechnungen durchgefiihrt.

Definition des_thermischen Ausdehnungskoeffizienten

Die thermische Ausdehnung eines K8rpers ist isotrop und linear, wenn
der Kdrper selbst isotrop ist und die Geometriednderung, die bei einer
Temperaturdnderung von einem homogenen Temperaturniveau auf ein ande-
res homogenes Temperaturniveau auftritt, ohne HuRere Behinderung er-

folgt. Diese thermische Ausdehnung wird mit Hilfe eines linearen




thermischen Ausdehnungskoeffizienten beschrieben, dessen differen-—

tielle Darstellung allgemein folgendermafen lautet:

o (M = e (2.3)
Dabei ist 1 die Linge des Kdrpers bei der Temperatur T und dl die
durch die Temperaturdnderung von T nach T + dT bewirkte Lingen—
dnderung. Es ist iiblich, den thermischen Ausdehnungskoeffizienten
nicht auf die Linge des Kdrpers bei der Temperatur T, sondern auf
die Linge 1O bei einer festen Temperatur T. zu beziehen. Der diffe-

0
rentielle lineare thermische Ausdehnungskoeffizient lautet dann:

a1
(!D(TO,T) = -]'_—CFIT ° (2°4)

Die Linge des Kdrpers bei der Temperatur T ergibt sich aus dieser Be-
ziehung durch Integration von der Temperatur TO bis zur Temperatur

T:

T

C S oy (T,,T) dT) . (2.5)

%o

1(T) = 10

Eine weitere M6glichkeit zur Beschreibung der thermischen Ausdehnung
bietet der integrale lineare thermische Ausdehnungskoeffizient, der

folgendermaBen definiert ist:

T
ClI (TO,T) = T__T_. s f O.D (TO,T) dT . (2.6)
0 T
0
Die Linge des Korpers bei der Temperatur T ist dann durch die Be-
ziehung

1(T) =1, - (1 + o (TO,T) . (T-TO) ) (2.7)

0

gegeben.



U0,-Pu0,-Brennstoff

Umfangreiche rdntgenografische Messungen zur thermischen Ausdehnung
von (U,Pu)Oz-Brennstoffwurden'von Roth und Halteman /24/ publiziert.
Diese Autoren bestimmten thermische Ausdehnungskoeffizienten im Tem—
peraturbereich von 100 °C bis rund 1200 °C fiir verschiedene Mischungs-
verhdltnisse von Pu0, und U02. Die St8chiometrie war von Probe zu
Probe unterschiedlich. Sie bewegte sich gzwischen 2,01 und 2,24, Die

Aussagekraft dieser Messungen wird dadurch stark eingeschrinkt.

Wie Roth et al./25/fiir UOZ-ZO Gew.-7% PuOZ—Brennstoff mit Hilfe dila-
tometrischer und réntgenografischer Messungen nachwiesen, ist die

thermische Ausdehnung in starkem MaBe von der St8chiometrie abhingig.

2.3.2.1 Temperatur— und Konzentrationsabhingigkeit

Die von Roth und Haltemann /24/ fiir die verschiedenen untersuchten
Pqu-Konzentrationen angegebenen Beziehungen filir den differentiellen
linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten aj (TO,T) als Funktion
der Temperatur T sind in der Tabelle 9 zusammengestellt. In /26/ wer-
den diese Koeffizienten irrtiimlich als integrale lineare thermische

Ausdehnungskoeffizienten bezeichnet.

Aus diesen Beziehungen fiir eine Temperatur von T = 1000 °C berechnete

Werte sind in der Abb. 9 als Funktion des Pqu-Anteils dargestellt.

Es fdllt auf, daB die fiir einen PuO,-Anteil von 20 Gew.-7 angegebene

2
Beziehung zu einem relativ groBen thermischen Ausdehnungskoeffizienten

fiihrt.

Von Horn und Panisko /27/ wird eine Beziehung vorgeschlagen, die den
thermischen Ausdehnungskoeffizienten als Funktion der Temperatur und
des Pqu-Anteils wiedergibt. Sie wurde durch Anpassung an die Daten

von Roth und Haltemann gewonnen. Sie lautet: (2.8)

-0 ° - —_
ap (T,T) = {9,45 e », 0034 Pu, 0,0012 + 8,66 10 >.py) + T/9C} - 10 6/°c,

mit Pu = Pul

2
T Temperatur, in °c.

—anteil, in Gew.-7% und

In Abb. 9 sind die mit dieser Beziehung flir eine Temperatur von

T = 1000 °C berechneten Werte eingetragen.
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In /28,29,30/ werden Beziehungen fiir die Lingendnderung bei ther-
mischer Ausdehnung als Funktion der Temperatur und in Abhingigkeit

vom Pqu—Anteil angegeben, die nach folgendem Verfahren hergeleitet
wurden:

Entsprechend den jeweiligen Anteilen wurden die thermischen Ausdeh-
nungskoeffizienten von U0, und Pu0, zu einem gewichteten Ausdehnungs-
koeffizienten fiir das Mischoxid iiberlagert /28/. Dabei konnten bis

zu einer Temperatur von T = 2250 °c fiir UO2 gemessene Werte verwen-—

det werden /31/. Fiir Pu0, mufiten extrapolierte Werte verwendet werden.
Bis zu einer Temperatur von T = 1420 °c gemessene Werte werden in einer

neueren Arbeit von Tokar et al. /32/ angegeben.

Die nach dem angedeuteten Verfahren gewonnene Beziehung lautet in all-

gemeiner Form nach /29/ unter Beriicksichtigung der Abhingigkeit vom

Pqu—Anteilz
%E = (4,16 + 0,01 + Pu) + 107* + (6,905 - 0,0056 - Pu) 107® 1/% +
0

9

+ (2,740 + 0,009 + Pu) 1070 + T2/(°C)?, (2.9)

mit Pu = Gewichtsanteil von Pu0,, in Gew.-% und

T

il

Temperatur, in °C.

Aus den Beziehungen (2.8) und (2.9) wurden die entsprechenden inte-
gralen linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten aI(TO,T) abge-
leitet und in Abb. 10 beziiglich ihrer Abhdngigkeit vom Pqu—Anteil
verglichen. In diese Abb. sind zusdtzlich die aus den Beziehungen
von Roth und Halteman /24/ abgeleiteten integralen Koeffizienten ein-
getragen. Die Beziehungen selbst sind in der Tabelle 10 zusammenge-

stellt.

Fiir den fiir einige Bestrahlungsexperimente interessierenden Pu02—

Anteil von 20 Gew.-7% sind in der Abb. 11 die integralen linearen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten nach /24/, /27/ und /28,29,30/
als Funktion der Temperatur dargestellt, ergidnzt durch Werte, die
aus der in /33/ angegebenen Beziehung fiir die Lingendnderung von

U02-20 Gew.~% PuOZ-Brennstoff

%E == 1,77 + 104 4 6,482 - 107 /% + 2,997 + 1070 7%/(°c)?
0
(2.10)



abgeleitet wurden. Diese Werte unterscheiden sich von den nach /28,
29,30/ bestimmten im wesentlichen dadurch, daB zu den letzteren ein
von 1/T abhingiger Term beitrdgt, wie aus der Tabelle 11 ersichtlich
ist, in der die verschiedenen Beziehungen fiir den integralen linearen

thermischen Ausdehnungskoeffizienten zusammengestellt sind.

Einen Uberblick iiber die relative Lingendnderung in Abhingigkeit von
der Temperatur gibt die Abb. 12 fiir Mischoxid mit einem Anteil von
20 Gew.-7% Pu02. Die entsprechenden Beziehungen sind in Tabelle 12
zusammengestellt., Bis zu einer Temperatur von rund 1600 °c gibt es
zwischen den einzelnen Beziehungen nur geringfilige Abweichungen.

Dariiber hinaus werden die Differenzen agber zunehmend grdRer.

2.3.2.2 Stbchiometrieabhidngigkeit

Zur Stdchiometrieabhingigkeit des thermischen Ausdehnungskoeffizien-
ten liegt nur eine Aussage vor. Sie stammt von Roth et al. /25/ und
betrifft das Mischoxid mit 20 Gew.-7% Pqu..Die Abhingigkeit des inte-
gralen linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten von der St&chio-
metrie S wird fiir die Temperatur von T = 1500 °C in folgender Weise
angegeben:

. (T, 1500 °C) = (125,9 - 57,3 s) 10~8/°, (2.11)

170’

mit 1,94 < S < 2,01.

In Abb. 13 ist diese Beziehung graphisch dargestellt. Ein Vergleich
dieser Beziehung mit den in Abb. 11 dargestellten Beziehungen nach
/27/, /28,29,30/ und /33/ legt die Annahme nahe, daB diese fiir
stéchiometrisches bzw., knapp { erétﬁchiometr4sches Mischoxid aus

U0,-20 Gew.—-% Pu0

2 9 gelten sollten.

Unter der Voraussetzung, daB der von Roth et al. angegebene Zusammen-
hang von St&chiometrie und thermischem Ausdehnungskoeffizienten auf
einen grdBeren Temperaturbereich iibertragbar ist, kann der EinfluR
der Stdchiometrieabhingigkeit der thermischen Ausdehnung auf charak-

teristische Brennstabgrdfen untersucht werden. Fiir diese Untersuchung




wurden die mach /27/ und /33/ bestimmten integralen linearen ther-
mischen Ausdehnungskoeffizienten verwendet. Zu jeweils drei St&chio-
metriewerten sind die mdglichen Beziehungen in Tabelle 13 zusammen-—
gestellt und in Abb. 14 graphisch aufgetragen. In diese Abb. wurde

auch die Beziehung eingetragen, die nach /23/ fiir U0,-20 Gew.-7%

2
Pqu-Brennstoff in der Parameterstudie zur Wirmeleitfdhigkeit von

UOZ—PUOZ"Brennstoff verwendet wurde (s.Abschn.2.2, Beziehung (2.2) ).

Die fiir die Parameterstudie mit dem Rechenprogrammsystem SATURN-1la
bendtigten Eingabedaten der Stabspezifikation und der Betriebsbe-
dingungen wurden in Anlehnung an den Bestrzhlungsversuch DFR-350
/22/ gewihlt. Sie sind in den Tabellen 1 und 2 zusammengestellt,
Die im folgenden angegebenen Rechenergebnisse beziehen sich auf den
bei Erreichen der vollen Stableistung herrschenden Betriebszustand

des betrachteten Brennstabquerschnittes.

Den EinfluR der Stdchiometrieabhingigkeit der thermischen Ausdehnung
auf die Zentral- und die Randtemperatur der Brennstofftablette zeigt
die Abb. 15 anhand des Vergleiches der mit und der ohne Beriicksichti-
gung der Stdchiometrieabhingigkeit berechneten Werte. Die St8chiome-
trieabhingigkeit der Wiarmeleitfihigkeit wurde nach /5/ in beiden
Fdllen beriicksichtigt. Abb., 16 vergleicht Zentral- und Randtempera-
turen, die unter Verwendung der in der Tabelle 13 nach einer mbgli-
chen Stdchiometrieabhdngigkeit aufgeschliisselten Beziehungen fiir die
thermische Ausdehnung nach /27/ und /33/ berechnet wurden. Weitere

charakteristische BrennstabgrdfBen sind in Tabelle 14 zusammengestellt.

Der EinfluR auf die Zentraltemperatur der Brennstofftablette scheint
nicht sehr groB zu sein, wie Abb. 15 zeigt, wenn die der Berechnung
zugrundegelegte Annahme eine brauchbare Niherung darstellt. GréRer
scheint ihr EinfluB8 auf Spaltbreite und Brennstoffrandtemperatur zu
sein. Die mit der Erniedrigung des Stdchiometriewertes einhergehende
VergrdBerung der thermischen Ausdehnung fiihrt zu einer Erniedrigung
der Zentral- und der Randtemperatur der Brennstofftablette, solange
zwischen ihr und der Hiille ein Spalt vorhanden ist. Im Kontaktfall
kann eine niedrigere St8chiometrie eine stdrkere mechanische Belastung
der Hiille durch die vergrdRerte thermische Ausdehnung des Bremnstoffes

bewirken.
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3. EinfluB der Sauerstoff-Umverteilung

Fiir den oxidischen Brennstoff Schneller Brutreaktoren wird ein Sauerstoff-
gehalt spezifiziert, der unterhalb des stéchiometrischen Wertes von 2,00
liegt. Durch diese MaBnahme soll der Korrosionsangriff des Hiillrohres ab-

geschwidcht werden, der vom Sauerstoffpotential des Brennstoffes abhingt.

Wdhrend der Bestrahlung ist jedoch der Sauerstoffgehalt des Brennstoffes
einer Anderung unterworfen. Der durch die Spezifikation vorgegebene Mittel-
wert steigt mit zunehmendem Abbrand an, da die Sauerstoffatome, die bei

der Spaltung des Schwermetalls freigesetzt werden, durch die entstehenden
Spaltprodukte nicht wieder vollstindig gebunden werden. Daneben findet im
radialen Temperaturgradienten der Brennstofftablette eine Anderung der Ver-
teilung der Sauerstoffkonzentration statt. Bei unterst8chiometrischem Brenn-
stoff sinkt die Sauerstoffkonzentration im Innern der Tablette ab, wdhrend
sie entsprechend im #uBeren Teil ansteigt bis auf Werte, die am Rand nahe-

zu dem st8chiometrischen Zustand entsprechen.,

Die Umverteilung der Sauerstoffkonzentration wirkt sich aufgrund der O/Me-
Abhédngigkeit verschiedener Materialeigenschaften auf das Betriebsverhalten
des Brennstabes aus. In einer Parameterstudie wurde der EinfluB untersucht,
den die sich #ndernde Sauerstoffverteilung iliber die Wdrmeleitfdhigkeit auf

das radiale Temperaturprofil der Brennstofftablette ausiibt.

3.1 Grundlagen

Fiir den im unterstdchiometrischen Brennstoff unter dem EinfluB des
radialen Temperaturgradienten stattfindenden Sauerstofftransports
zum Rand der Brennstofftablette kommen folgende Transportmechanis-—

men in Frage /34,35,36/:

- Festkdrper-Thermodiffusion und
- Transport liber die Gasphase mittels Trédgergase durch Poren

und Risse.

Der Transport iiber die Gasphase kann mittels der Gasgemische H2/H20
und CO/CO2 erfolgen,wenn deren Partialdriicke geniigend hoch sind. Es
kann jedoch angenommen werden, daR die Partialdriicke dieser Gase

bei unterstdchiometrischem Brennstoff so niedrig sind, daB dieser
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Transportmechanismus insgesamt nicht wesentlich zum Sauerstoff-
transport beitrdgt /36/. Den Hauptbeitrag liefert die Festkdrper-
Thermodiffusion. Die Gleichgewichts-Sauerstoffdefekt-Verteilung,
die sich nach diesem Transportmechanismus einstellt, wird durch

folgende Beziehungen beschrieben /34/:

+
X = x, exp {- ;X (Té —-% )} R (3.1)
mit TO £ 7T Temperaturen, in K
Xy X Abweichung von der Stdchiometrie
(x = 2-0/Me) bei TO bzw. T
Q: Transportwidrme von Sauerstoff, in kcal/mol
R universelle Gaskonstante, in kcal/mol+K

Da die Plutonium-Valenz nicht unter einen bestimmten Wert absinkt, ist
der mdgliche Wertebereich des O/ (U+Pu)-Verhdltnisses nach unten hin
beschridnkt. Es gilt /34/:

> - -
0/ (U+Pu) 2 (4 qu) aPu/Z , (3.2)
mit A Plutonium-Valenz
a Atombruch des Plutoniums, bezogen auf die

Pu
Gesamtzahl der Bremnstoffatome

Nimmt man an, daf die Plutonium=Valenz im Brennstoff den theoretisch

méglichen Wert von 3 erreicht, so folgt aus der angegebenen Beziehung,

daB filir einen Brennstoff aus U0, mit 20 % PuO, das O/(U+Pu)-Verhdltnis

2 2
nicht kleiner als 1,900 werden kann.
Aus experimentellen Arbeiten (vgl. /37/) wurde abgeleitet, daB die
Plutonium~Valenz nicht unter den Wert 3,150 absinkt. Diesem Wert ent-

spricht eine untere Grenze des 0/ (U+Pu)-Verhiltnisses von 1,915,

Der Wert fiir die Transportwidrme Q$ hdngt von der Sauerstoffkonzen-
tration ab. Diese Abhingigkeit kann nach /38/ durch folgende Beziehung

beschrieben werden:

Qz = (- 27 + 3,8 " 102 * x) kcal/mol (3.3)
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Sie gilt fiir unterstdchiometrischen Mischoxid-Brennstoff mit 20 Gew.-%
Pu02.
Die Geschwindigkeit, mit der der Gleichgewichtszustand der Sauerstoff-
defektverteilung erreicht wird, ist temperaturabhingig. In der inneren
heiBen Zone der Brennstofftablette erfolgt die Umverteilung schneller
als in der duReren k#lteren Zone. Uber die GrSRe und die Temperatur-
abhidngigkeit des Diffusionskoeffizienten in (U,Pu)Oz_X ist zur Zeit
noch wenig bekannt. Eine Aussage ist anhand von Experimenten mdglich,
die an unterstdchiometrischem (UO,8ce0,2)02—x durchgefiihrt wurden
(siehe /34,39/). Sie zeigen, daB die Beweglichkeit des Sauerstoffes

im Festkdrper sehr hoch ist.

Ergebnisse

Um den EinfluB untersuchen zu kénnen, den die Sauerstoffumverteilung
auf das radiale Temperaturprofil der Brennstofftablette ausiibt, wurde
ein entsprechendes Rechenprogramm mit dem Namen STEQ entwickelt und
als Unterprogramm in das Rechenprogrammsystem SATURN-la /1/ eingebaut.
Mit diesem erweiterten Programmsystem wurde das Verhalten beim ersten

Anfahren eines Brennstabes analysiert.

Stabspezifikation und Betriebsbedingungen sind in Tabelle 1 und 2
zusammengestellt., Als Anfahrzeit wurde wiederum ein Zeitraum von filinf
Stunden angenommen, in dem Stableistung und HiillrohrauRentemperatur
linear auf den jeweiligen Endwert gebracht werden. In dieser Zeit fin-
det noch keine Anderung der Brennstoffstruktur durch Porenwanderung

statt.

Die Wirmeleitfihigkeit des Brennstoffes wurde mit der in /5/ angegebe-
nen Beziehung beschrieben. Eine St8chiometrieabhdngigkeit der ther-

mischen Ausdehnung wurde nicht berilicksichtigt.

Die in den Abb., 17 und 18 dargestellten Rechenergebnisse beziehen sich
auf den bei Erreichen der vollen Leistung herrschenden Betriebszustand
des betrachteten Brennstabquerschnittes. Sie zeigen filir einen mittle-
ren Wert des O/Me-Verhdltnisses von 1,98 bzw. 1,96 die Sauerstoff-
verteilung und das radiale Temperaturprofil jeweils ohne und mit Be-

riicksichtigung der Sauerstoffumverteilung. Der Grenzwert, der von der
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Sauerstoffdefektverteilung nicht iiberschritten werden kann, wurde

nach /37/ auf x = 0,085 festgesetzt,
max

Eine Zunahme der Sauerstoffkonzentration bedeutet eine Verbesserung
der Wdrmeleitfdhigkeit des Brennstoffes, eine Abnahme eine Ver-—
schlechterung. In der HuReren Zone der Bremnstofftablette wird des-~
halb infolge der verbesserten Wirmeleitfihigkeit der Temperdturgra-
dient geringer, in der inneren Zone aufgrund der Verschlechterung
groBer. Der EinfluB in der HuBeren Zone ist dabei stdrker als der in
der inneren Zone, so daB insgesamt als Folge der Umverteilung des
Sauerstoffs eine Abkiihlung der Brennstofftablette mit einer deutli-

chen Abnahme der Zentraltemperatur eintritt.

4, EinfluR der Plutonium-Umverteilung

Die mit dem fiir den Schnellen Prototyp-Reaktor SNR-300 vorgesehenen UO,-Pu0,-

Brennstoff durchgefiihrten Experimente haben gezeigt, daB unter den iszreni-
stab herrschenden Temperaturgradienten eine Entmischung der beiden Komponen-
ten Plutonium und Uran stattfindet (siehe z.B. /40,41,42/). Mit dieser Ent-
mischung ist eine Anderung der Wirmequelldichteverteilung im Brennstab ver-

bunden, die ihrerseits wieder das Temperaturprofil im Brennstab beeinfluBt.

Die Vorgidnge, die zu der beobachteten Entmischung fiihren, sind in erster
Linie Thermodiffusion in der Brennstoffmatrix und Verdampfungs und Konden-
sationsprozesse in den Hohlr#umen des Bremnstoffs bzw. des Brennstabs, wie

z.B. in Poren, Blasen, Rissen und dem Zentralkanal /43 bis 47/.

4.1 Verdampfung und Kondensation

Der Entmischungseffekt durch Verdampfungs- und Kondensationsprozesse
in Poren und Blasen wird durch deren Wanderung im radialen Temperatur-
gradienten der Brennstofftablette verursacht. Zu Beginn der Bestrah-
lung eines frischen Brennstabes ist deshalb in Zusammenhang mit der
Verdichtung der inneren Brennstoffzone bereits mit einer raschen Ver-

dnderung der urspriinglichen Plutoniumverteilung zu rechnen.



Das Verhalten widhrend der Anfahrphase hat fiir die thermische Aus-
legung eines Brennstabes und fiir die Festlegung von Anfahrbedingun -
gen eine besondere Bedeutung. In einer Parameterstudie wurde des-
halb der EinfluB untersucht, den die zu Beginn der Bestrahlung
erfolgende Umverteilung des Plutoniums auf das radiale Temperatur-—

profil der Brennstofftablette hat.

4.1.1.1 Unmverteilung der Herstellungsporositit

Die im wesentlichen zu Beginn der Bestrahlung auftretende Struktur-
dnderung des por8sen Brennstoffes, die zur Ausbildung des Zentral-
kanals und zur Verdichtung der ihm benachbarten Brennstoffzone fiithrt,
hat ihre Ursache in der unter dem EinfluB des radialen Temperaturgra=—
dienten erfolgenden Wanderung der Herstellungsporen in das Zentrum
der Brennstofftablette. Von den drei mdglichen Transportmechanismen
Oberflichendiffusion und Gitterdiffusion bei Poren kleinen Durch-
messers (= l/um) und Verdampfungs— und Kondensationsmechanismus bei
Poren grdfReren Durchmessers kommt in der Hauptsache nur der letztere
in Betracht /47/. Die Umverteilung der Herstellungsporositit wird
deshalb allein durch die folgende Beziehung beschrieben, die in der

angegebenen Schreibweise aus /37/ entnommen wurde:

c'p, exp (-H/RT)

dT
v = —-— s 4.1
P T3/2 dr
. . _ 2 1/2
mit ¢ = Materialkonstante, ¢ = 3,364 cm”/s'K

= Materialkonstante, in kp/cm2

= Verdampfungswdrme, in kcal/mol

= universelle Gaskonstante, R=1,98 10_3 kcal/mol K
= Temberatur, in K

Gesamtdruck in der Pore, in kp/cm2

= Temperaturgradient, in K/cm

< Q-lﬁa o = " oI T
s o
I

= Wanderungsgeschwindigkeit, in cm/s

Diese Gleichung beriicksichtigt nicht den mdglichen EinfluB von Poren-

gréBe und -~form.
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Der Ausdruck P, exp (-H/RT) gibt die Summe aus den Partialdriicken
der Uran und Plutonium enthaltenden Komponenten in der Dampfphase
an., Die Dampfdriicke dieser Komponenten sind vom O/Me-Verhdltnis des
Mischoxid-Brennstoffes abhiéngig. Sie nehmen mit fallendem O/Me-Ver-
hdltnis ab. Zur Beriicksichtigung dieses Effektes wird in /37/ die

folgende fiir (U, ,,Pu. )0, -Brennstoff gililtige Beziehung angegeben:
0,8°770,2" "2-%

(4.2)
P, ©XPp (-H/RT) = exp { = 212,275 + 65,842 (0/Me) +

8,9453 1072 T - 2,55399 1072 (0/Me) T +

2,9560 (0/Me)? - 5,6541 1070 12 1 ,

mit T = Temperatur,in K.

4.1.1.2 Plutonium-Umverteilung

Der sich liber den Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus abwickeln-
de Materialtransport ist wegen des fiir uran- bzw. plutoniumhaltige Kom-
ponenten unterschiedlichen Dampfdruckes mit einer Entmischung dieser
Kompohenten verbunden. Der Grad der Entmischung ist vom O/Me-Verh#ltnis
des Brennstoffes abhingig. In wenig unterstdchiometrischem Brennstoff
verdampft bevorzugt die uranhaltige Komponente, in stark unterstdchio-
~ metrischem Brennstoff bevorzugt die plutoniumhaltige Komponente. Die
_Grenze scheint bei einem 0/Me-Verhdltnis von etwa 1,978 zu liegen /48/.
Die bevorzugte Verdampfung von Uran bedeutet eine Anreicherung von
Plutonium in der Umgebung des Zentralkanals, die bevorzugte Verdampfung

von Plutonium eine solche von Uran.

Nach dem in /37/ vorgeschlagenen Modell ist das Pu/(U+Pu)-Verhiltnis,
das am Ende eines bestimmten Zeitintervalls (ZI) in einem Ring der
Brennstofftablette herrscht, durch die folgende Beziehung gegeben:
, . _
' myXp, A My al/lta - A my b/1+b
X, = . (4.3)
Pu + -
My * Amy = A my

Darin ist:
mM = Masse des schweren Metalls in dem betrachteten
Ring zu Beginn des ZI,

%pu Pu/ (U+Pu)~-Verhdltnis in der Brennstoffmatrix des

XPu} " betrachteten Rings zu Beginn bzw. am Ende des ZI,
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A My Masse des schweren Metalls, die wdhrend des ZI

aufgrund der Porenwanderung zum betrachteten Ring

hinzukommt,

A my = Masse des schweren Metalls, die wihrend des ZI
aufgrund der Porenwanderung aus dem betrachteten

Ring wegtransportiert wird,

a =  Pu/U-Verh#ltnis der Materie, die iiber die Dampf~

phase zum betrachteten Ring hinzukommt.

b =  Pu/U-Verhdltnis der Materie, die {iber die Dampf-
phase aus dem betrachteten Ring wegtransportiert

wird.

Die Massenidnderung im betrachteten Ring wird mittels des im voran-
gehenden Abschnitt 4.1.1.1 angefilihrten Verfahrens zur Behandlung der

Umverteilung der Herstellungsporositit bestimmt.

Die GréRen a und b werden mit Hilfe der in /37/ angegebenen Beziehungen
berechnet, die unter der Annahme abgeleitet sind, daB die wandernde
Pore im thermodynamischen Gleichgewicht mit dem sie umgebenden Brenn-

stoffmaterial steht, Diese Beziehungen lauten fiir stdchiometrischen

Brennstoff aus (U, ,,Pu. ,)0,:
0,8 "%,2’"2 4.4)
. 1a-3 -7 .2
a (bzw. b) = 0,6320 = 1,0909 * 10 ° T + 5,566 10 ' T -
7,6232 « 10711 13, fir T > 1727 °C und
a (bzw. b) = - 0,03374 + 3,01167 * 107 T, (4.5)
fir 1127 °c < T < 1727 °c,
mit T = Temperatur, in °c.

Abweichungen von der Voraussetzung, daB der Brennstoff in jedem Ring-
element 20 7% Pu0, enthdlt, kdnnen nach / 37/ durch einen Korrektur-
faktor beriicksichtigt werden. Fiir das Pu/U-Verh#ltnis in der Dampf-
phase iiber Brennstoff mit abweichendem Pu-Anteil folgt damit:

4 Xpy

]_xPu

a® (bzw. b~ ) =

a (bzw. b) . (4.6)
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4.1.2 Annahmen

Die Parameterstudie wurde fiir oxidischen Brennstoff mit 20 7 Pu0,-
Anteil durchgefiihrt, wie er bei bisherigen Bestrahlungsversuchen

zur Anwendung gelangte. Es wurde jedoch stdchiometrischer Brennstoff
vorausgesetzt, um die bei unterstdchiometrischem Brennstoff durch die
Umverteilung des Sauerstoffes auftretenden Effekte zu eliminieren und
den zusammen mit der Porenwanderung auftretenden Entmischungseffekt

der Plutonium- und Urankomponenten isoliert untersuchen zu kdnnen.
Bei den Rechnungen wurden drei Fdlle unterschieden:
- Im ersten Fall wurde die Plutonium—Entmischung vernachldssigt.

= Im zweiten und dritten Fall wurde mit Plutonium—Entmischdng ge—
rechnet. Dabei wurde im zweiten Fall ein mit U-235 hochangerei-
cherter Brennstoff zugrundegelegt, wie er bei Bestrahlungsexperi-
menten verwendet wurde, im dritten Fall ein im U-235-Gehalt ab-

gereicherter Brennstoff, wie er fiir den SNR-300 vorgesehen ist.

Im zweiten Fall riihrt die im Brennstab erzeugte Widrme sowohl aus der
Spaltung des U-235 als auch aus der des Pu-239 her. Da der Anteil des
U-235 den des Pu-239 bei weitem iiberwiegt, sollte die Auswirkung einer
Anderung der urspriinglichen Pu-Verteilung gering sein. Wird die Wirme
nur durch die Spaltung des Pu-239 erzeugt, hat eine Umverteilung die-
ses Schwermetalls auch eine entsprechende Ver#dnderung der Widmequell-

dichteverteilung zur Folge.

Die fiir die Rechnungen verwendeten Material—- und Betriebsdaten sind
in der Tabelle 15 zusammengestellt. Sie wurden zum Teil stark ver-

einfacht.

Es wurde weiter angenommen, daB der zu Spaltungen flihrende Neutronen-

fluB rHumlich und zeitlich konstant ist.

Die Wdrmeleitfidhigkeit des U0,~Pu0,-Brennstoffes wurde mit der in
/5/ angegebenen Gleichung beschrieben, die Abhdngigkeit von der Poro-

sitdt durch den in /15/ vorgeschlagenen Ansatz beriicksichtigt.
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Die Umverteilung des Plutoniums hat zur Folge, daB auch bei einer
iiber den Brennstoffquerschnitt konstanten NeutronenfluBverteilung
die urspriinglich nahezu homogene Verteilung der Wirmequelldichte
eine Funktion des Brennstoffradius wird. Die Anreicherung in der
Umgebung des Zentralkanals mit der daraus resultierenden Erhdhung
der Wirmeproduktion fiihrt in diesem Bereich des Brennstoffes zu ei~
ner Vergrdferung des Temperaturgradienten. Die Zentraltemperatur

der Bremnstofftablette wird mit Plutonium-Umverteilung hthere Werte
annehmen als ohne Umverteilung. Der Effekt ist allerdings davon
abhdngig, ob Plutonium das einzige spaltbare Material im Brennstoff
ist, wie es flir den SNR-300 vorgesehen ist, oder ob wie bei den mei-
sten Bestrahlungsexperimenten die notwendige Widrmeerzeugung in erster
Linie durch die hohe Anreicherung mit Uran-235 erreicht wird. In den

Abb, 19 und 20 ist dieser Effekt graphisch dargestellt.

Die gestrichelten Kurven geben den ohne Beriicksichtigung der Pluto-
nium-Umverteilung berechneten Verlauf der Temperaturen in Abhidngig-
keit von der Zeit bzw. vom Brennstoffradius wieder. Diese Kurven
entsprechen innerhalb der Rechenungenauigkeiten auch den Ergebnissen,
die unter Beriicksichtigung der Plutonium-Umverteilung fiir einen Brenn-

stoff berechnet wurden, der mit U-235 hoch angereichert ist.

Wird die Wirme allein durch die Spaltung des Plutoniums erzeugt, so
entsteht ein Temperaturverlauf, wie er in den Abb, 19 und 20 durch

die ausgezogenen Kurven wiedergegeben ist. Die Zentraltemperatur

liegt nach einer Betriebszeit von 100 h in dem vorliegenden Beispiel

um rund 35 °C tiber dem Wert, der ohne Beriicksichtigung der Plutonium-
Umverteilung berechnet wurde. Die GrdBe des Zentralkanals bleibt jedoch
nahezu ungeidndert,da die Anderung des Temperaturprofils nicht iiber die

Verdichtungszone des Brennstoffes hinausreicht.

Die Berechnung der Porositdts— und der Plutonium-Umverteilung wurde
mit Hilfe eines fiir diese Zwecke neu formulierten Rechenprogrammes
durchgefiihrt, das den Namen PPUMEC erhalten hat. Die mit diesem Re-
chenprogramm bestimmten Verteilungen der Porositdt und des Plutonium-—

anteils sind in der Abb. 21 dargestellt.

Die Abb. 22 bis 24 zeigen zum Vergleich die Verhdltnisse, die bei

einer um 100 °C h&heren Brennstoffrandtemperatur herrschen. Bei diesem
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Beispiel ist die Verdichtungszone im Brennstoff etwas grdBer und .

damit auch der von der Plutonium-Umverteilung erfaBte Bereich.

Thermodiffusion

Die Umverteilung des Plutoniums mittels Thermodiffusion ist gegen-—
iiber der bei der Wanderung der Herstellungsporen auftretenden Ent-
mischung der plutonium- und uranhaltigen Komponenten des Brennstoffs
ein langsamer Vorgang. Er gewinnt erst mit zunehmendem Abbrand stir-

keren EinfluB auf die Plutonium-Umverteilung.

Wie bei der Entmischung durch Verdampfung und Kondensation widhrend
der Wanderung der Herstellungsporen ist der Anlaf zur Entmischung
durch Thermodiffusion der in der Brennstofftablette herrschende

Temperaturgradient.

Der Materiestrom der plutoniumhaltigen Komponente, der sich infolge
der Thermodiffusion im radialen Temperaturgradienten herausbildet,

kann durch folgende Beziehung beschrieben werden (siehe z.B. /43/
bzw. [46/):

dx
Jpy = TR D gt XKy "9’2' fil_i) (4.7
RT
mit
qu = Plutoniumstrom, in Ionen/cmzs
n = Gesamtzahl der Schwermetallatome pro Volumenelement
der Bremnstoffmetrix, in Atome/cm3
D = effektiver Diffusionskoeffizient, in sz/s
Xp ¥y T Molanteil von Plutonium~ bzw. Uran-Dioxid ,
mit Xp ¥y = 1
Q = Transportwidrme, in kcal/mol
R = universelle Gaskonstante, R = 1,98 10—3 kcal/mol K
T =  absolute Temperatur, in K

T = Radius, in cm.
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Eine entsprechende Beziehung gilt fiir den Materiestrom der uran-

haltigen Komponente.,

Der Diffusionskoeffizient D wurde nach /46/ durch folgenden Aus-
druck dargestellt:
111

L —

D=0,3 e RT cmz/s.

Die Transportwdrme wurde ebenfalls nach /46/ zu

Q = - 35 kcal/mol

angenommen,

Aus der Beziehung iiber den Materiestrom kann mit Hilfe der Kontinui-
titsgleichung die jeweilige Konzentration einer Komponente im Volumen-
element als Funktion der Zeit bestimmt werden. Die Kontinuit#tsglei-

chung lautet:

d .
E% +divji = 0, ‘ (4.8)

in Zylinderkoordinaten

dn , dj
wt Ir + . 4.9)

H .
]
o

Daraus folgt:

t . .
- - dj , 1.
n (t) = n () i Gty de (4.10)
o
wobel n(to) die Konzentration zum Zeitpunkt t, und n(t) die Konzen-

tration zum Zeitpunkt t ist, mit t > e

Die Berechnung der zeitabhingigen Konzentration der plutonium- bzw.
der uranhaltigen Komponente in der Brennstofftablette nach den Be-
ziehungen (4.7) und (4.10) wurde mit dem zu diesem Zweck geschrie-

benen Rechenprogramm PUDIFF durchgefiihrt.
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Wie bei der in Abschnitt 4.1 dokumentierten Parameterstudie wurde

flir die Rechnungen oxidischer Brennstoff mit 20 7 PuO,-Anteil vor-—

2
ausgesetzt. Das O/Me-Verhiltnis wurde ebenfalls wieder mit 2,00 an-
genommen. Weitere Materialdaten sind in der Tabelle 15 zusammen mit

den gewdhlten Betriebsbedingungen aufgefiihrt.

Es wurde weiter vorausgesetzt, daB der zu Spaltungen filhrende Neu-

tronenfluf rdumlich und zeitlich konstant ist. Die Wdrmeleitfdhig-

keit des Mischoxid-Brennstoffes wurde wieder mit der in /5/ angege~-
benen Gleichung beschrieben, die Abhingigkeit von der Porositit

durch den in /15/ vorgeschlagenen Ansatz beriicksichtigt.

Die modellmdRig getrennte Behandlung der Plutonium-Entmischung durch
einen Verdampfungs— und Kondensationsmechanismus auf der einen Seite
und durch Thermodiffusion auf der anderen Seite in jeweils einem
Recheriprogramm, POUMEC bzw. PUDIFF, stellt eine Anndherung an die
tatsdchlich ablaufenden Prozesse dar. Beide Entmischungsmechanis—
men laufen zeitlich parallel ab, wenn auch in ihrem makroskopischen
Einfluf mit unterschiedlicher Wirkung. Denn der Verdampfungs—- und
Kondensationsmechanismus liefert zu Beginn der Bestrahlung den Haupt-—
beitrag zur Entmischung, bei hdherem Abbrand {iberwiegt die Thermo-—

diffusion.

Im numerischen Modell werden beide Effekte jedoch zeitlich versetzt

gerechnet. Das gewdhlte Verfahren hat folgendes Aussehen:

Flir ein Zeitintervall von bestimmter - Linge wird die zu Beginn herr-
schende Temperaturverteilung in der Brennstofftablette als zeitlich
konstant vorausgesetzt. Mit dieser Temperaturverteilung wird zuerst
im POUMEC die durch den Verdampfungs— und Kondensationsmechanismus
hervorgerufene Anderung der Porositdts— und der Plutoniumverteilung
bestimmt, einschlieBlich der Anderung der Geometrie der Brennstoff-
tablette durch die Zentralkanalbildung. Im Anschluf daran wird mit
der zuvor berechneten Dichte~ und Plutoniumverteilung im PUDIFF eine
neue durch die Thermodiffusion veridnderte Plutoniumverteilung be-
stimmt. Es folgt dann die Neuberechnung der Temperaturverteilung, die

im nachfolgenden Zeitintervall als Basis der Rechnung dient.



- 26 =

Zu Beginn der Bestrahlung eines frischen Brennstabes spielt neben
der Plutonium—-Entmischung, die mit dem zur Porenwanderung fiihren-
den Verdampfungs—- und Kondensationsmechanismus einhergeht, die Ent-
mischung durch Thermodiffusion noch keine Rolle. Mit zunehmendem
Abbrand wird die Verteilung der Plutoniumkonzentration jedoch
immer stdrker durch den EinfluR der Thermodiffusion geprigt. Ein
Vergleich der in den Abb. 25 bis 27 dargestellten Rechenergebnisse

macht diesen EinfluB deutlich.

Die Abb. 25 zeigt die radiale Verteilung der Plutoniumkonzentration,
wie sie sich nach einer Bestrahlungszeit von 500 h allein aufgrund
der Verdampfung und Kondensation einstellen wiirde. Die Verteilung,
die sich allein aufgrund der Thermodiffusion zum gleichen Zeitpunkt
ergeben wiirde, ist in der Abb. 26 dargestellt. Die Uberlagerung
beider Effekte fiihrt zu der in der Abb. 27 dargestellten Konzentra-

tionsverteilung.

Nach einer Bestrahlungszeit von 5000 h ist der EinfluRf der Thermo-—
diffusion auf die Form der Konzentrationsverteilung unverkennbar,
wdhrend das AusmaB der Umverteilung und besonders der Grad der An-
reicherung des Plutoniums in der Umgebung des Zentralkanals iiber

den urspriinglichen Wert von 20 7 hinaus im wesentlichen durch den

zu Beginn der Bestrahlung ablaufenden Verdampfungs- und Kondensations-

mechanismus bestimmt ist.

In Abb, 26 ist die Verteilung dargestellt, die sich allein aufgrund
der Thermodiffusion nach einer Bestrahlungszeit von 5000 h ergeben
wiirde, in Abb. 27 diejenige Verteilung, die aus der Uberlagerung der
beiden Entmischungseffekte folgt. Der EinfluR der Verdampfung und
Kondensation ist deutlich an dem Unterschied der Plutoniumkonzen-
trationswerte in unmittelbarer Umgebung des Zentralkanals zu sehen,
wie die Abb. 28 zeigt. Diese modelltheoretische Aussage wird in
Abschnitt 4.3 durch einen Vergleich der Rechenergebnisse mit experi-

mentell bestimmten Werten iiberpriift.

Das Maximum, das die beiden Kurven in Abb. 28 zu Beginn der Bestrah-
lung durchlaufen, ist auf die Bildung des Zentralkanals und die
thermischen Bedingungen im Zentrum der Brennstofftablette zu Beginn
und wihrend der Verdichtungsphase zuriickzufiihren. Der zugehdrige

zeitliche Verlauf der Zentraltemperatur ist in der Abb. 29 dargestellt.
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Wie aus dieser Abbildung ersichtlich ist, f#llt durch die Zunahme
des Plutoniumanteils in der Umgebung des Zentralkanals der mit der
Zentralkanalbildung und teilweisen Verdichtung des Brennstoffes ein-
hergehende Temperaturabfall geringer aus, als sich beil einer Ver-

nachldssigung der Plutonium-Entmischung ergeben wiirde.

Der anfidnglich sehr rasch ablaufenden Verdichtung der inneren Brenn-
stoffzone folgt eine langsame Verdichtung des nach auBen anschlieBen-—
den Brennstoffbereiches nach, verbunden mit einer weiteren, aber ge-
ringen Zunahme des Zentralkanalradius, wie es in den Abb. 26 und 27
aus der Veridnderung der Porosititsverteilung bei 5000 h gegeniiber

der bei 500 h ersichtlich ist. Dieser Effekt wirkt sich auf das Tem~
peraturprofil der Brennstofftablette stidrker aus als die zunehmende
Plutoniumkonzentration in der Umgebung des Zentralkanals (siehe Abb. 27
und 285, so daB insgesamt eine weitere, geringe Abnahme der Zentral-
temperatur mit der Zeit errechnet wird. Dieser Verlauf ist aus der
Abb. 29 direkt zu erkennen. In der Abb. 30 wird er durch den Vergleich
.~der radialen Temperaturprofile bei 500 h und 5000 h deutlich.

In dieser Abbildung ist daneben noch einmal der Einfluf der Plutonium-

’Entmischung'auf das Temperaturprofil der Brennstofftablette dargestellt.

Zuf‘Veréihfachung der Parameterstudie wurde bei allen Rechnungen der
EinfluB der sich bildenden Spaltgasblasen auBer Acht gelassen. Ihre
Beriicksichtigung wiirde zu einer Abnahme der Dichte der inneren Zone
der Brennstofftablette fiihren. Aufgrund der da&urch verursachten Ver-
schlechterung der Wdrmeleitfidhigkeit kdnnen sich etwas hdhere Zentral-

temperaturen als die in dieser Parameter-Studie berechneten ergeben.

Vergleich mit dem Experiment

Mit den Modellen bzw. Materialdaten, die zur Beschreibung der Plutonium-—
Umverteilung durch Verdampfung und Kondensation iiber Leervolumen des

" Brennstoffes und Thermodiffusion in der Brennstoffmatrix zur Verfiigung
stehen /37,46/, wurde gefunden, daB bis zu den experimentell erreich-
ten Abbridnden der Hauptbeitrag zur radialen Plutonium-Umverteilung in
st8chiometrischem Brennstoff durch Verdampfung und Kondensation in Ver-
bindung mit der Wanderung von Leervolumen geliefert werden sollte. Die-
se Aussage wird im folgenden durch den Vergleich gemessener und berech-

neter Plutonium-Verteilungen itiberpriift.



- 28 -

Flir den Vergleich wurde der Bestrahlungsversuch DFR-350 herangezo-
gen /22/. Aus den radialen Plutonium-Konzentrationsprofilen, die zu
diesem Experiment vorliegen /49/, wurden die des Querschliffes
"Probe 4" des Stabes G6 und des Querschliffes "Probe 3" des Stabes
G43 ausgewdhlt (s. Abb. 36 und 37). Beide Schliffe liegen am''heifen"
Ende des jeweiligen Stabes, d.h. im Bereich maximaler Hiillrohrtempe-

raturen. Die axialen Positionen sind:

17 mm fiir den Stab G 6 und
10 mm fiir den Stab G43,

a

]

a

wobeli a den Abstand vom unteren Ende der Brennstoffsdule angibt. Da
die HBhen der Brennstofftabletten 5 mm betragen haben, liegt der Quer-—
schliff "Probe 3" des Stabes G43 in der Nihe der Stofstelle zweier
Tabletten, wdhrend der Querschliff "Probe 4" des Stabes G6 etwa in

der Mitte einer Tablette angebracht worden war.

Die Betriebsbedingungen, die an den betrachteten Positionen geherrscht
haben, wurden aus dem in /22/ zusammengestellten Datenmaterial abge-
leitet., Danach ist zu Beginn der Bestrahlung mit folgenden Werten fiir
schnellen NeutronenfluB ¥ (E > 0,1 MeV), lineare Stableistung x und

Hiilloberfldchentemperatur T, zu rechnen:

Ha
o 15 2
fiir Stab G6 : hd = 1,45+10 7 n/cm”s,
X = 324 W/em  und
_ o
T, = 582 °C,
" 15 2
~ flir Stab G43: N = 1,40°10 ~ n/cm"s,
X = 315 W/em  und
_ )
THa = 592 “C.

Die Bestrahlungsdauer betrug rund 4862 h. An ihrem Ende sind lineare
Stableistung und Hiilltemperatur um etwa 8 7 niedriger als zu Beginn

der Bestrahlung.

Die charakteristischen Daten des Brennstoffes und der Hiille sind in

der Tabelle 16 zusammengestellt.
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4.3.2 Modelltheoretische Annahmen

Die Berechnung der Plutoniumverteilung erfolgte mit der Version le
des Rechenprogrammsystems SATURN-1. In diese Version sind die Unter-
programme PPUMEC und PUDIFF integriert. Das Unterprogramm PPUMEC
gestattet die Berechnung der durch Verdampfung und Kondensation in
Zusammenhang mit der Porenwanderung auftretenden Entmischung von
Uran und Plutonium (vgl. Abschnitt 4.1)., Es stiitzt sich auf das von
Lackey et al. /37/ angegebene Modell. Mit dem Unterprogramm PUDIFF
ist die Bertlicksichtigung der durch Thermodiffusion /46/ verursach-
ten Umverteilung der plutonium=- bzw. uranhaltigen Komponente des

Brennstoffes mdglich (vgl. Abschnitt 4.2).

Die Zeitabhingigkeit der Betriebsbedingungen wurde in der Weise nach-
vollzogen, daR erstens die wdhrend der Bestrahlungszeit aufgetretenen
19 Abschaltungen in 3 Zyklen zusammengefaft und zweitens fiir Stab-
leistung und Hiilltemperaturen zeitlich gemittelte Werte verwendet wur-—

den.

Wie friilhere Rechnungen zu dem Bestrahlungsversuch DFR-350 gezeigt
haben /50,51/ miissen mindestens drei Zyklen beriicksichtigt werden,
um die gegenwdrtig bestmdgliche Anndherung der Rechenergebnisse an
den in der Bestrahlungsnachuntersuchung gefundenen Endzustand der

Brennstdbe zu erhalten.

Eine weitere sehr vereinfachende Ndherung wurde flir die Bestimmung
des Wdrmedurchgangs durch den Spalt bzw. durch die Kontaktzone zwi-
schen Brennstoff und Hiille gewdhlt. Infolge der groBen Unsicherhei-
ten bezliglich der Abbrandabhidngigkeit des Widrmedurchgangs wurde es
als ausreichend angesehen, mit einem zeitlich gemittelten effektiven
Wirmedurchgangskoeffizienten in der GrdRe von h = 0,4 w/°¢c cm2 zu
-rechnen., Dieser Wert wurde aus den frilher durchgefiihrten Rechnungen

abgeleitet,

Zur Berechnung der Wirmeleitf#dhigkeit des ‘Brennstoffes wurde die in
/5/ angegebene Beziehung mit der in /16/ vorgeschlagenen Korrektur

zur Beriicksichtigung der Porositidtsabhdngigkeit verwendet.

Die den Rechnungen zugrundeliegenden Daten sind in Tabelle 17 fiir den

Stab G6 und in Tabelle 18 fiir den Stab G43 zusammengestellt.
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Der anhand der vorliegenden Modelle zu erwartende EinfluR der beiden
Umverteilungsmechanismen auf das Plutonium—Konzentrationsprofil ist
in den Abb. 31 bis 33 dargestellt. Diese Ergebnisse basieren auf den

fiir den Stab G43 charakteristischen Daten.

Abb. 31 zeigt die am Ende der Bestrahlung zu erwartende Plutonium—
Verteilung, wenn allein Verdampfung und Kondensation als Umvertei-
lungsmechanismus angenommen wird. Thermodiffusion allein wiirde die
in Abb. 32 gezeigte Verteilung ergeben. Die Uberlagerung beider Me-
chanismen fiihrt auf die in Abb. 33 wiedergegebene Plutonium-Vertei-

lung.

Eine Umverteilung des Plutoniums durch Verdampfung und Kondensation
findet zu Beginn der Bestrahlung in Zusammenhang mit der Wanderung
der Herstellungsporen statt. Es ist anzunehmen, daB sie auch widhrend
des gesamten Bestrahlungszeitraumes in Verbindung mit der Bildung

und Wanderung von Spaltgasblasen vorkommt. Mit welchem Einwirken

auf das Plutoniumkonzentrationsprofil dadurch im Rahmen des verwen-
deten Modells /37/ zu rechnen ist, soll durch die beiden in Abb. 33
angegebenen Plutonium—Verteilungen angedeutet werden. Bei der Berech-
nung der einen Verteilung wurde Blasenbildung und -wanderung v&llig
vernachlidssigt, wdhrend flir die zweite ein sehr vereinfachtes Modell

der Spaltgasblasenbildung /52/ verwendet wurde.

Die Temperaturverhdltnisse, die entsprechend den modelltheoretischen
Annahmen zu Beginn und am Ende der Bestrahlung in dem Querschliff

DFR-350-G43-3 geherrscht haben, sind in der Abb. 34 dargestellt.

Abb, 35 gibt die Verteilung der Plutoniumkonzentration fiir den Quer-
schliff DFR-350-G6-4 wieder, die unter Beriicksichtigung der beiden
Umverteilungsmechanismen und unter EinschluB von Spaltgasblasenbil-

dung und -wanderung berechnet wurde.

Der Vergleich der berechneten mit den gemessenen Plutonium-Vertei-
lungen wird in Abb. 36 fiir den Querschliff G43-3 und in Abb. 37 fiir
den Querschliff G6-4 durchgefiihrt. Er zeigt filir den Querschliff
G43-3 neben einer exzentrischen Lage des Zentralkanals deutliche
Unterschiede der Konzentrationswerte des Plutoniums in der Umgebung

des Zentralkanals und im Randbereich des Brennstoffes. Beim Quer-




schliff G6~4 fallen die groRen Schwankungen des gemessenen Plutonium-
Anteils in der Randzone und der gegeniiber dem gemessenen Wert zu klein

berechnete Zentralkanalradius auf.

Zu hohe Werte filir die berechnete Plutonium-Konzentration in der Umge-
bung des Zentralkanals kdnnen darauf hindeuten, daB das verwendete
Modell zur Behandlung der Verdampfung und Kondensation den EinfluB
dieses Mechanismus {iberschitzt. Daneben kann aber auch das zur Be-
schreibung der Thermodiffusion verwendete Modell den EinfluB dieses
Mechanismus unterschitzen. Unter den vorliegenden Verh#ltnissen fiihrt
der Verdampfungs- und Kondensationsmechanismus zu einer starken Anrei-
cherung des Plutoniums in unmittelbarer Umgebung des Zentralkanals
unter Ausbildung eines steilen Plutoniumgradienten. Unter seinem Ein-
fluR findet durch Thermodiffusion eine teilweise Riickfilhrung des Plu-
toniums und damit eine Verringerung der Plutonium-Konzentration in
allernidchster Umgebung des Zentralkanals statt. Verdampfung und Kon-
densation und Thermodiffusion wirken im innersten Bereich der Brenn-
stofftablette gegenldufig auf das Plutonium-Konzentrationsprofil ein

(vgl. Abschnitt 4.2).

Die Modellrechnung 148t unberiicksichtigt, daB lings des Zentfalkanals
sowohl durch Verdampfung und Kondensation als auch durch Diffusion ein
axialer Transport von Materie stattfinden (siehe /53/) und damit eine
zusitzliche Beeinflussung der Plutonium-Konzentration, die in einem |
Querschliff gemessen wird, auftreten kann /49/. Axiale Transportphédno-
mene kdnnen mdglicherweise auch filir die Abweichungen der Konzentra-
tionswerte in der AuBenzone der Querschliffe von dem spezifizierten

Plutonium=Konzentrationswert von 20 % verantwortlich sein.

Eine Verdichtung des Brennstoffes wurde modellm#Big nur durch Poren-
wanderung im inneren Bereich des Bremnstoffes erfaBt. Durch strahlen-
bedingtes Nachsintern und durch HeiBpressen bei zyklischer Belastung
des Brennstabes tritt im ZuBeren Bereich des Brennstoffes jedoch
ebenfalls eine Verdichtung auf. Diese ist modellmdBig in dem Rechen-
programmsystem SATURN-le noch nicht enthalten. Das erklirt die Diffe-
renz zwischen berechnetem und gemessenem Zentralkanalradius bei dem
Stab G6. Bei dem Stab G43 wiirde die gleiche Differenz auftreten. Sie
wird durch die exzentrische Lage des Zentralkanals und das Vorhanden-
sein eines Spaltes zwischen Brennstoff und Hiille, der in der Modell-

rechnung nicht auftritt, iiberdeckt.
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Trotz der Unsicherheiten, die bei der Bewertung des Vergleiches
einkalkuliert werden miissen, deutet das Ergebnis darauf hin, daR
bis zu dem experimentell erreichten Abbrand die Intensitit der in-
radialer Richtung erfolgten Umverteilung stirker durch den Mechanis-
mus der Verdampfung und Kondensation als durch den der Thermodiffu-

sion gepridgt ist.

Ein erheblicher Teil der Unsicherheiten resultiert aus der unter-
schiedlichen Gestalt der gemessenen Plutonium-Verteilungen. Sie
kann mdglicherweise aus der unterschiedlichen axiaglen Position
der Querschliffe (StoBstelle bei G43-3, Pellet-Mitte bei G6-4)

erklirt werden,

5. EinfluB des Sauerstoffgehaltes

Der Sauerstoffgehalt einer UOZ—PuOZ—Brennstofftablette bestimmt neben
deren Widrmeleitfdhigkeit sowohl die durch Porenwanderung erfolgende Um-
strukturierung als auch die damit verbundene bzw. {iber Thermodiffusion
ablaufende Plutonium-Umverteilung. Die Auswirkung dieser Ph#nomene auf
das thermische Verhalten einer Brennstofftablette kann deshalb je nach
Sauerstoffgehalt unterschiedlich sein. Eine weitere Beeinflussung er-
folgt in unterstbchiometrischem Brennstoff durch die Sauerstoff-Umver-

teilung und die mit fortschreitendem Abbrand einhergehende Zunahme des

Sauerstoffgehaltes.

Zwischen dem thermischen Verhalten und den jeweiligen MaterialphSnomenen
besteht einevenge Wechselwirkung, da diese Materialphdnomene einerseits
von dem Temperaturprofil der Brennstofftablette abhdngen, andererseits
aber iiber die Abhingigkeit der Wirmeleitfihigkeit von den einzelnen Ma-
terialphdnomenen auf das Temperaturprofil zuriickwirken. Die auf diese
Weise sehr komplexen Verhdltnisse wurden in einer Parameterstudie unter-

sucht. Dabei stand der EinfluB des Sauerstoffgehaltes im Vordergrund.
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Qualitative Analyse

Wie die vorangegangenen Untersuchung gezeigt haben, fiihrt neben

der Porenwanderung auch die Sauerstoff-Umverteilung in unterstdchio-
metrischem Brennstoff zu einer Absenkung des Temperaturprofils. Die-
ser Effekt sollte umso grdRer sein, je niedriger der Sauerstoffge-

halt, d.h. das mittlere O/Me-Verhdltnis und je niedriger die Brenn-

stoffrandtemperatur ist. Da bei niedriger Temperatur der EinfluB

des Sauerstoffgehaltes auf die Wiarmeleitfidhigkeit grdfRer ist als bei
hoher Temperatur (siehe /3/ und /5/), fiihrt eine Anhebung des 0/Me-
Verhdltnisses in Richtung auf den Wert 2,00 in der Randzone des
Brennstoffes im ersten Fall zu einer stdrkeren Verbesserung der Wir-
meleitfdhigkeit als im zweiten Fall. Der Verbesserung in der AuBen-—
zone der Brennstofftablette steht eine Verschlechterung in der inne-
ren Zone gegeniiber, die jedoch nicht den gleichen EinfluB auf das

Temperaturprofil erreicht (vgl. Abschnitt 3.).

Mit geringer werdendem Sauerstoffgehalt nimmt bei gleicher Temperatur
der Dampfdruck der Uran- bzw. Plutonium-haltigen Brennstoffkomponen-
ten ab, was zu einer Verlangsamung der Umstrukturierung des Brenn-—
stoffes durch Porenwanderung fiihrt /37/. Da aber infolge der schlech-
teren Wdrmeleitfdhigkeit bei gleichen HuReren Bedingungen das Tempe-
raturniveau hdher liegt und der Temperaturgradient grdRer ist, ist
dieser Verlangsamung eine temperaturbedingte Beschleunigung iiberla-

gert. Insgesamt ist ein gr&Berer Umstrukturierungseffekt zu erwarten.

Die Plutonium-Umverteilung erfolgt iiber die beiden Mechanismen Ver-
dampfung und Kondensation /37/ und Thermodiffusion /43,46,54/. Das
fiir die Parameterstudie verwendete Modell zur Beschreibung des Ver-—
dampfungs- und Kondensationsmechanismus sagt eine Verminderung der
Plutonium—Umverteilung, d.h. eine geringere Plutonium-Anreicherung
in der innersten Zone der Brennstofftablette mit abnehmendem Sauer-
stoffgehalt voraus. Wdhrend zu Beginn der Bestrahlung dieser Mecha-
nismus in Zusammenhang mit der Umstrukturierung des Brennstoffes die
Plutonium~Umverteilung bestimmt, kann mit zunehmendem Abbrand damit
gerechnet werden,daB die Thermodiffusion zu einer Verstirkung des
Umverteilungseffektes fiihrt. Auch dieser Mechanismus ist vom Sauer-—
stoffgehalt des Brennstoffes abhdngig /54/. Da der mittlere Sauer-
stoffgehalt in einer urspriinglich unterstdchiometrischen Brennstoff-

tablette mit zunehmendem Abbrand ansteigt, sollte der Grad der durch
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Thermodiffusion hervorgerufenen Plutonium-Umverteilung sowohl durch
die AusgangsstSchiometrie als auch durch die Abbrandrate, d.h. die
Stableistung beeinfluBft werden. Der direkten Abhingigkeit der beiden
Mechanismen von der Stdchiometrie ist #dhnlich wie bei der durch Poren-
wanderung erfolgenden Umstrukturierung eine indirekte iiber das von der

Stdchiometrie abhingige Temperaturprofil iiberlagert.

Die durch die Plutonium-Umverteilung hervorgerufene ErhShung der
Plutonium-Konzentration in der innersten Zone des Brennstoffes fiihrt
sowohl zu einer Erniedrigung der Schmelztemperatur in diesem Bereich
als auch zu einer Erh8hung der Zentraltemperatur oder, zutreffend
ausgedriickt, zu einer weniger starken Abnahme der Zentraltemperatur
als sie allein durchPorenwgnderungund Sauerstoff~Umverteilung ver-

ursacht werden wiirde.

Quantitative Analyse

Der EinfluR, den die erwdhnten Materialphdnomene bei verschiedenen
O/Me-Verhiltnissen auf das thermische Verhalten einer Brennstoff-
tablette haben,wurde anhand von Modellrechnungen unter Verwendung

des Rechenprogrammsystems SATURN untersucht. Eine reprisentative Aus-
wahl aus den Ergebnissen wird in den Abb. 38 bis 43 wiedergegeben.
Die Brennstofftablette war fiir diese Rechnungen durch die in der

Tabelle 19 zusammengestellten Daten charakterisiert.

Der Ubersichtlichkeit halber wurde die Randtemperatur mit 900 °c fiir
alle Rechnungen fest vorgegeben. Dieser Wert wurde ebenso wie der fiir die
lineare Stableistung als konstant iiber die betrachtete Bestrahlungs-
zeit von 10000 h angesetzt. Die Umstrukturierung des Brennstoffes

durch Porenwanderung und die Umverteilung des Plutoniums durch Ver-
dampfung und Kondensation wurden mit Hilfe der in /37/ vorgeschlage-

nen Modellvorstellungen beschrieben. Zur Behandlung der Umverteilung

des Sauerstoffes und des Plutoniums durch Thermodiffusion wurden die

in /36,38/ und /54/ angegebenen Verfahren verwendet mit folgenden Be-

ziehungen und Werten fiir die Modellparameter:

- Uberfiihrungswidrme fiir den Plutonium-Transport

Q = = 35 kcal/mol,
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- Diffusionskoeffizient fiir den Plutonium-Transport
D = 0,5 exp (-Q/RT),
mit Q = f(qu) nach /54/, wobei v_ die Plutonium-Valenz des

Pu
Brennstoffes ist, und

- Uberfilhrungswirme der Sauerstoffleerstellen
+

QV =~ (27 - 38 . (4 - qu) ) kcal/mol,
Der Anstieg des Sauerstoffgehaltes mit dem Abbrand, d.h. mit der Be-
strahlungszeit, wurde entsprechend den gewdhlten Daten durch eine
lineare Beziehung der Form

O/Me = (0/Me), + 4,33 1070 . ¢

in Anlehnung an /54/ angendhert. Es wurde angenommen, daf der Sauer-
stoffgehalt einen Wert von 2,00 nicht iiberschreitet. Die Wirmeleit-
fihigkeit des UOZ—PuOZ—Brennstoffes wurde mit der in /5/ vorgeschla-
genen Beziehung beschrieben. Eine Abbrandabhingigkeit wurde nicht
beriicksichtigt. Ebenso blieb der EinfluB axialer Transportvorginge

unberﬁckéichtigt.

Eine fiir das thermische Verhalten einer Brennstofftablette charakte-
ristische GroBe ist deren Zentraltemperatur. Der unter den geschil-
derten Annahmen vorausgesagte zeitliche Verlauf dieser GrdBe ist in
den Abb., 38 bis 40 fiir drei verschiedene Spezifikationswerte des
0/Me-Verhdltnisses dargestellt. Die Abbildungen lassen zunidchst zu
Beginn der Bestrahlung den erwarteten Anstieg der Zentraltemperatur

" mit abnehmendem Sauerstoffgehalt entsprechend der schlechter werden-—
den Warmeleitfdhigkeit erkennen. Diese Abhdngigkeit ist in der Abb.41
durch die oberste Kurve wiedergegeben. Die Abb. 39 und 40 vermitteln
dariiberhinaus einen Eindruck iber den EinfluR der Sauerstoffumvertei-
lung und der bestrahlungsbedingten Zunahme des mittleren Sauerstoff-

gehaltes.

Der Verringerung der Zentraltemperatur, die durch die Ausbildung des
Zentralkanals und durch die radiale Umverteilung und die zeitliche
Anderung des Sauerstoffgehaltes hervorgerufen wird, steht eine Er-

hohung durch die Umverteilung des Plutoniums gegeniiber.
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Die Verh#dltnisse, die nach einer Bestrahlungszeit von 10 h zu er-
warten sind, sind in der Abb. 41 dargestellt. Fiir ein 0/Me~Verhilt-
nis von 2,00 ergibt sich nur eine geringfiigige Anderung der Zentral-
temperatur, dé aufgrund des niedrigen Temperaturniveaus die Umstruk-
turierung infolge Porenwanderung noch kaum ausgeprigt und dement-
sprechend auch nur eine geringe Plutonium-Umverteilung aufgetreten
ist. Mit abnehmendem O/Me-Verh#iltnis steigt sowohl der EinfluB der
Porenwanderung infolge des hdheren Temperaturniveaus als auch der
EinfluB der Sauerstoff-Umverteilung infolge des gr&Beren Effektes
auf die Wirmeleitfihigkeit, so daB die Zentraltemperatur verstdrkt
abnimmt. Demgegeniiber ist die Zunahme aufgrund der Plutonium-Umver-

teilung gering.

Nach 10000 h ergibt sich das in der Abb. 42 dargestellte Bild. Der

EinfluB der Plutonium-Umverteilung ist bei einem O/Me-Verhdltnis von
2,00 am groRten. Er nimmt ab, wenn der Wert des urspriinglichen Sauer-—
stoffgehaltes gesenkt wird in Ubereinstimmung mit den in /54/ zusam-

mengestellten experimentellen Ergebnissen.

Die nach 10000 h unter Beriicksichtigung aller betrachteten Ph#nomene
berechnete Zentraltemperatur liegt zum Teil erheblich unter den fiir
die Volltablette zu Beginn der Bestrahlung gefundenen Werten. Die
gesamte Abnahme ist dabei fiir st8chiometrischen Brennstoff am gering-
sten. Sie wird mit sinkendem Wert des urspriinglichen Sauerstoffge-~

haltes rasch gréBer.

Die thermischen Verhiltnisse, die zu Beginn und am Ende der Bestrah-
lungszeit herrschen, werden in der Abb. 43 anhand der radialen Tempe-—
raturprofile filir drei verschiedene O/Me-Verhdltnisse des Brennstoffes
verglichen. Zu Beginn gibt es aufgrund der unterschiedlichen Wirme=-
leitfdhigkeiten eine deutliche Staffelung der Profile. Am Ende - im
gezeigten Beispiel nach 10000 h = haben sich die urspriinglichen
Unterschiede im Sauerstoffgehalt ausgeglichen. Verbesserte Wirmeleit-
fahigkeit und Zentralkanalbildung haben zur Absenkung der Temperatur
gefiihrt., Die Temperaturprofile fallen in ein verhdltnismidBig schmales
Band, dessen Breite im wesentlichen durch den unterschiedlichen Grad
der Plutonium-Umverteilung bestimmt wird. Dieses Ergebnis ist zum

Teil auf die hier getroffenen Annahmen zuriickzufiihren.
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6. Zusammenfassung

Die in diesem Bericht zusammengestellte Auswahl von Ergebnissen mehrerer
Parameterstudien sollte einen Eindruck dariiber vermitteln, in welcher
Weise einige wichtige Materialphinomene, wie Porenwanderung, Sauerstoff-
Umverteilung und Plutonium-Umverteilung auf das thermische Verhalten einer
fiir den SNR-300 typischen Brennstofftablette aus Mischoxid einwirken. Im
besonderen wurde der EinfluB gezeigt, den der Sauerstoffgehalt auf das
thermische Verhalten ausiibt als Folge der Abhidngigkeit der genannten Phino-
mene und einer wichtigen Materialeigenschaft, der Wiarmeleitfdhigkeit, von

dieser GriRe.

Die aufgefiihrten Ergebnisse sind Beispiele zu einigen fest gewdhlten Be-
triebsbedingungen. Die wesentlichen Aussagen kénnen jedoch auf alle Be-
triebébedinguﬁgen, wie sie bei SNR-300 typischen Brennstiben vorkommen,
libertragen werden. Dabei ist mit Unterschieden in der Stdrke des jeweili-
gen Einflusses der einzelnen Materialphdnomene auf das thermische Verhal-
ten'der Brennstofftablette zu rechnen. Es ergeben sich aber keine Ande-
rungen am Gesamtbild, so wie es besonders im vorangehenden Abschnitt dar-

gestellt wurde.
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Tabelle 1 Stabspezifikation
Hiillrohr:
Material 1.4988
AuBendurchmesser 6,00 mm
Innendurchmesser 5,24 mm
Brennstofftablettes
Material U0, + 20 % Puo,,
Stochlometrie 2,00 o
Dichte : 84 % th.D,
Durchmesser 5,04 mm
Bremnstab:
Fillgas Héliun
Innendruck 1 atm
AuBendruck 5 atm
Tabelle 2 Betriebszustand bei Erreichen der vollen Leistung
" (Anfahrzeit 5 h )
Lineare Stablelstung 435 W/em
Hiillau8entemperatur 348 ¢
Hillinnentemperatur 398 %
HilllauBenradius 3,018 mm
Hilllinnenradius 2,636 mm
Brennstoffinnenradius 0,0 mm




Tabelle 3 Zusammenstellung verschiedener Beziehungen zur Darstellung der Wiarmeleitfdhigkeit von (U,Pu)og-Brennstoff (T inOC, TK in K)
. o ’ . Pu-Anteil - Temperatur-
Autor A in W/em C bzw. W/em K Porositat in Gew.-% Stochiometrie ‘bereich in ¢
-7 6 iy o 13 RN
~ =1 1-(0,350:10 '=0,300+10 ~+X) T +(0,284+10 ~~0,131-10 ~+X)-T
Schmidt / 5_/ T0.8 % 360 - X % D,0035 - T' 0,05 20 1,93 - 2,00 200 - 2700
mit p_ (T firT<e O = (1930 - 5000 - X)°C
& firT>6 X =2 -0/Me
' 1 o a2y,
| 001528 + st e (0,584 107 ) ™ +
Laskiewilcz 60,2 0,09 - 0,16 20 1,94 - 2,00 800 -~ 2300
— + -
tal. L8/ ooyt ]
Gibby /77 L + 5,82:10° 0.0 2 (+ 10 %) 0,0 25 2,00 700 - 1500
¢ 2,88 +O,0252'TK * K 9’ s
Boltax et al, 1 -13 3
/87 0’7&0’0293.% + 6,6 210 T 0,05 2,00 700 - 2700
. —~ 1
Gibby /9 / 5,0307 T -0, T 0,05 20 2,00 200 - 1400
Serizawa 1 )
et al /07 |5,38 70,0058 - T 0,039 10 - 20 2,00 800 -~ 1800
- o - " —— e s e o o i e s A . A D sy D D T O T S s A T A o D S D e D S N G Y e S S = Y e S ——
Goldsmith . :
et al / 117 graphische Darstellung 0,04 16 - 30 2,00 400 - 1000

._.17{7 -
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Tabelle 4 Verschiedene Darstellungen der Porositdtsabhénglgkeit der

Warmeleitfihigkeit
Mo/ g =
Losb /12/ (1-P)
Loeb /13/ (1-2,5°p)
Biancheria et al. /14/ (l-P-lO~P2)
fiir 0,05 < P £ 0,5
(1‘1:5'P)
flir 0 € P < 0,05
Kémpf /2/ (1- p?/3 )
Ondracek /15,16/ (1-P )3/2
Belle et al, /17/ (1-?P)/(1+0,5¢+P)
Caibby /7/ ‘ (1-P)/(1+8+P)
mit g = 1,25
Boltax et al, /8/ ‘ (1-P)/ (1+8+P)

mit 8 = 1+ 10P
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Tabelle 5 Charakteristische Brehnstabgrﬁﬁeh bel einer angenommenen Un- . .
sicherheit der Wirmeleltfdhigkelt von + 20 %
Darstellung von A nach /5/
Porositdt P = 16 %, Stdchiometrie 0/Me = 2,00
(o) . ' 0, ‘
A ’I‘Z/ C Tha / °C rBa/mm d/ um
0,8 * Ay 2610 751 2,612 24
ko 2396 820 2,601 35
L2+ N 2220 868 2,593 43
Tabelle 6

Charakteristische BrennstabgroBien bel verschiedener Dar-

stellung der Porositdtsabhinglgkeit der Warmeleitfdhigkelt

des Brennstoffes

Porositdt P = 16 %, Stdchiometrie 0/Me = 2,00
O, (o)
T,/°C | T,/ C Y, /mm o/ um
Biancheria /14/ 2640 740 2,614 22
- K&émpf /2/ 2370 810 2,599 27
_Ondracek /15,16/ 2270 830 2,595 41
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Tabelle T Charakteristische Brennstabgrofen in
Porositdt
Stochiometrie 0/Me = 2,00

Abhdngigkelt von der

y O, ) (o) )
P/% TZ/ C TBa/ (o rBa/mm_ d'/‘pm
Darstellung nach Kimpf /2/

5 2173 850 2,590 46
10 2273 831 2,594 42
15 2367 812 2,598 8
20 2461 794 2,602 34

Darstéllung nach Ondracek /15,16/

5 2097 864 2,587 49
10 2180 849 2,590 46
15 2270 832 _ 2,594 i)
20 2366 812 2,598 38

Tabelle 8 Charakteristische Brennstabgrofen in Abhidngigkeit von der
Stdchiometrie B
Porositdt P = 16 %
0 0 '
S T,,/°C Tga/ © rp,/mm o/ u
2,00 2396 820 2;601 35

1,99 2511 788 2,606 30
1,98 2591 763 2,610 26
1,96 are2 715 2,617 19
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Tabelle 9 Differentielle lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten als

Funktion der Temperatur T in Abhidngigkeit vom vom PuO.-Anteil

2
fir (U,Pu)0, nach /24/, T < 1200 °c

PuOQ—Konzentration Stochio- “D<T0’T) (4n 10-6 om/cm °C)
(in Gew.-%) metrie

0 2,24 11,1442 x (1 + 0,0187 x 10™F /%)

0 2,08 9,6985 x (1 + 0,9796 x 10™¥ 1,/°C)

5 2,11 7,4189 x (1 + 7,894 x 107 7,/°%)
12,5 2,13 9,0176 x (L + 2,9893 x 10~ 1/%)
20 2,10 7,553 x (1 +13,8453 x 107¥ 7/%)
35 2,09 7,7180 x (1 + 6,3313 x 10~ 1/°C)
50 2,01 7,9772 x (1 + 5,9733 x 107 T/°C)
80 - 7,7176 x (1 +10,4012 x 10~¥ 7,/%)
100 - 6,7614 x (1 + 3,2460 x 1074 T/°C)
100 - 6,7046 x (1 +14,7319 x 10~F 1/°C)

Tabelle 10 Integrale lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten als

Funktion der Temperatur T in Abh#ngigkeit vom Pqu—Anteil
fir (U,Pu)0, nach /24/, T < 1200°C

Pu02-Konzentration 3tochio- -6 o
(In Gew.-%) metrie ar (TgeT) (in 10~ cm/om "C)

0 2,24 11,1482 + 0,010 x 107 1/°%

0 2,08 9,6985 + 0,47503 x 107> 1/°%
5 2,11 7,489 + 2,928%5 x 10~° /%
12,5 2,13 9,0176 + 1,34781 x 107 T/OC
20 2,10 7,5%53 + 5,216k x 1072 1/°%
35 2,09 7,780 + 2,435 x 107 1/%
50 2,01 7,9772  + 2,38251 x 10™° 1/°%
80 - 7,7176 + 401361 x 10~ 1/°%
100 - 6,7614 + 1,09737 x 101 /°C
100 - 6,7046 + 4,93857 x 107 1/
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Tabelle 11 Verschiedene Beziehungen fiir den integralen linearen
thermischen Ausdehnungskoeffizienten von U02-20 Gew.-7 PuO2
Literatur- =
quelle ¢y (TO’T)
- o,=~ _ ..=6 ,0
24/ [ 71,5353 + 0,00522 x T / €/ %10 / C
" o, 7 -6 , 0
127/ [/ 8,8282 + 0,00l47 xT / C/ x10 " / ¢C
=4 , ,
/28,29,30/ I*T 6 ’2‘5120 + /6,720 + 0,00292xT/ %7 x 10 6 / %
/33/ / 6,5693 + 0,002997 T / °c_7' x 1o'6 / %
/25/ 11,3 x 1070 / %
flir T = 1500 °C wnd 0/Me = 2,00
Tabelle 12  Verschiedene Beziehungen fiir die relative Lingeninderung von
U0,-20 Gew.-% Pu0, AL/L_ = ar (T,,T) x (T - T,)
Literatur-
L =
quelle A /Lo
>... - - 2 O 2
27/ - 2,2071 x 104 + 8,791 x 1070 1/% + 1,47 x 107 T /(°c)
‘ - - - 2,,0 .2
/28,29,30/ | 4,36 x 107 + 6,793 x 1070 7/% + 2,% x 107 T°/(%)
-4
/33/ - 1,77 x 10

+ 6,482 x 1070 /% + 2,997 x 1072 T2/(°C)2




Tabelle 13

Integrale lineare thermische Ausdehnungskoeffizienten als Funktion der Temperatur fiir

verschiedene Stchiometriewerte (Extrapolation anhand von /25/ )

o (TO,T) Va lO"6 em/em OCJ bunter Verwendﬁng von
0/Me
127/ /33/
2,00 8,8282 + 1,47 x 10 1/°%C 6,5693 + 2,997 x 10~ 1/
1,97 10,170 + 1,693 x 107 /% 7,568 + 3,453 x 107 T/
1,94 11,512 + 1,917 x 107 T/% 8,566 + 3,908 x 10'3 T/°C

_Og_
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Tabelle 14 Charkteristische BrennstabgrdBen in Abhingigkeit von der
Stschiometrie 0/Me mit A=A (T,0/Me)nach /5/ und X = A (P)
nach /15/
0/Me TZ/OC TBa/OC P, /mm & /um nM/%C om®
ar = o (0/Me = 2,00), nach /23/
2,00 2396 820 2,601 35 0,62
ap = dg (0/Me), nach /27/
2,00 2494 923 2,584 52 0,50
1,97 2660 827 2,600 36 0,61
1,94 2767 725 2,616 20 0,80
@ = ag (0/Me), nach /33/
2,00 271 897 2,588 48 0,53
1,97 2630 788 2,606 30 0,67
1,94 2742 670 2,623 13 0,97
ar = o (0/Me = 2,00), nach /33/
2,00 2471 897 2,588 48 0,53
1,97 2669 849 2,597 29 0,58
1,94 2791 805 2,604 32 0,64
TZ = Zentraltemperatur
TBa. = Randtemperatur des Brennstoffes
rBa = AuBenradius
& = radiale Spaltbreite
h = Warmedurchgangszahl im Spalt
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Tabelle 15  Zusammenstellung der fiir die Parameterstudie zu Abschnitt 4.1

und 4.2 verwendeten Material- und Betriebsdaten

BrennstoffauRBenradius

Theoretische Dichte des Brennstoffes
~Porositdtsanteil

0/Me-Verh#ltnis

Pu-Anteil

U-235-Anreicherung

Integraler linearer thermischer
' Ausdehnungskoeffizient

Brennstoffrandtemperatur

Lineare Stableistung

2,55 mm

10 g/cm3

15 %

2,00

20 %

0 bzw. 0,864 x)

1 x 107°/°

800 bzw. 900 °C
500 W/cm

x)nach dem Bestrahlungsversuch DFR-350 /22/

Tabelle 16 Charakteristische Daten Von Brennstoff und Hiille des

Bestrahlungsversuches DFR-350 (nach /22/)

Brennstoff:
Méterial
U-235-Anreicherung
Pu-Anteil
0/Me-Verhiltnis
thebretische Dichte
Porosititsanteil

Durchmesser

Hiille:
Material
AuRendurchmesser

" Innendurchmesser

 UO,,~Pu0

27Fu9,
86,4 %

20,0 %

1,99 - 2,00
10,98 g/cm3
11 7

5,04 mm

1.4988
6,00 mm
5,25 mm




1

GFK-THMF

PROBLEM - NR.

Tabelle 17

U/PU = ENTMISCHUNG BE1 DFR 350

NPROB = 1

L1SYE DER

GESAMTANZAHL DER PRDBLEME

EINGABEDATEN

ANFANGSZUSTAND DES BRENNSTABS

DATE = 1/10/74 PAGE =

NPROBS = 1

RI(2} = 2,6200 MM

BRENNSTOFF HUELLE
INNENRADIUS RI(1) = C.COL0 MM
ZONENRADIEN RZR1 = 2.5200 MM

RIRZ = 2.5200 MM

HERSTELLUNGSPOROSITAET

THECRETISCHE DICHTE

ANFANGSTEMPERATUR T0 =

0/M - VERHAELTNIS

U-235~ANREICHERUNG

ABS5 = 0.8640

PORO = 0.1100

RHOTHO = 10.980 G/CM3

20.0 GRD C

oMvo = 2.000

RO(2) = 3.0000 MM

AUSSENRADIUS RO{1) = 2.5200 MM

ANZAHL DER RINGE NZR1 = 40 NR[2) = S
NIR2 = o
NIR3 = o

460.0 GRD C

VMU = 0.276

PU — ANTEIL PUD = 0.2000
MATERTALEIGENSCHAFTEN UND ~VERHALTEN
HUELLE FLASTIZITAETSMOOUL TVYM {GRD L} VVYM (KP/MM2
20. 0.20000E+05
200.0 0.19000E+05
300.0 0.18500E+05
400.0 0.18000E+05
500.0 0.17000E+05
600.0 0.16000E+05
700.0 0.15000E+05
800.0 0.14000E+05
900.0 0.130G0E+05
POTSSON-2AHL VMU = 0.300
WAERMELEITFAEHIGKEIT TLS {GRD C) ATLS (W/CM 3RD CJ
20.0 0.15100E+CD
100.0 0.159D00E+00
200.0 0.17200€+00
300.0 0.18000E+CO
400U 0.19300E+0D
500.0 0.20100E+00
600.0 0.21800E+00
700.0 0.25000E+00
LIN. THERM. AUSDEHMNUNGSKOEFFIZIENT TS [GRD C) ATS (1/GRD C)
20.0 -
100.0 0. 15T00E-04
200.0 0. 16 7008~04
300.0 0.17100E-04
400.0 0. 17400E-04
500.0 0. 17600E~04
600.0 0. 17800E~04
Tu0.0 0.18000E-04
8006.0 0. 18 TODE~04
$00.0 0. 19500E-04
999.0 0.20500E-D4
SEKUNDAERES KRIECHEN TINKT /GRD C KT VNT
20.0 0.0 1.0
800.0 0.0 o
SCHWELLVERHALTEN SWA = 8.5000 % SWB = 100.0 GRD C SWT =
SWDO = 0.10000E+24 N/CM2 SWN = 1.6000
BRENNSTOFF ELASTIZITAETSMODUL VYN = 16000.0 KP/MMZ PD[SSDN-LAHL'
WAERMELEITFAEHIGKEIT AKFQ = 0.27400E-07 AKFl = 0.25000E-13 AKF2 = 0.25200E+02

AKF3 = $.23500E-01 AKF& = 0.86500E+00

LIN. THERM. AUSDEHNUNGSKCEFFIZIENT

SEKUNDAERES KRIECHEN

VOLUMENSCHWELLRATEN

BRENNST. UNTER SPANNUNG

BRFNNST. GER. ODER HYDR.

PORFNWANDERUNG

WAFRMEDURCHGANG DURCH DEN SPALT

DILE KONTAKTZCNE

SPALYGASFRETISETZUNG

AFL = 0.650693E-C5 AF2 = 0.29970E-08 AF3
CREL = Q. 1l5400E-05 CRE2 = 0.45C00E+05
CRE3 = 0.4000UE+GO CRE4 = Q.98000E+15
BSOLL = 0.450CUE~08 CM3/WH

BEOF} =

0.45000E~08 CM3/hH

TBEQF {LRD C)

20.0 0.0

1300.0 .

1500.0 0.35000E-09

2000.0 0.22000E-08

3000.0 0.50000E-07
APGROS = 0.12110E+06 BPOROS = 0.30000E+01
PORMAX = 0.500 PORMIN = 0.040
EXPS = 0.790 CRADON = 0.37800E-11
THCONL = 0.158008-04 THCIN2 = Q.7B00CE-06
PKCNO =  0.40G0LOE+00 PKON1 = 0.0
TEPLEN= 6B0.0C GRO C AXFA= 1.00
PLELG= T00.00 MM BRELG= 950.00 MM
TGFR (GRD C} GFR (%/100)

20. 0.100

500.0 0.1000

900.0 0.1000

1250.0 0.1000

1300.0 0.5000

1700.0 0.5000

1750.0 0.9500

2000.0 0.9500

3000.0 0.9500

BEOFF {CM3/NWR)

GRENZIWERTE, -KCNY ERGENZSCHRANKEN UND BESTIMMUNGSGROESSEN

= 0.0

JPOR = 1900.0

KP/MM2

0.50000E-02 H

DEHNUNGSI TERATIONSVERFAHREN EPSDSL = 0.100GLEOD EPSDS2 = 0.SO0C00E-01

EPSTIL = 0.10000E-13 H
PLASTISCHES VERHALTEN ETADEP(1l)} = 0.20000E-04 ETADEPI2) = 0,20CC0E-C4
RISSVERHALTEN TRISS = 1.0 GRD C EPSTGR = 0.10000E+01 GRD C/H

SCRACK = 1.0 KP/MN2

TSIN = 185u.d GKD ¢ TPL = 1150.0 GRD C
ZWETZONEN-MODELL EPSSQG = 0.50L0VE-CL EPSCRQ = 0.S50000E+01L
- ETATBR = 0Q.20000E+02 GRD C/H TZONE = 1400.0 GRD C
TEMPERATURVERTEILUNG EPSILS = 0.10 GRY C EPSILF = 0.10 GRD C

EPSILG = 1.00 GRU C

ETEMPL = 25.00 6kD C ETEMP2 = 5.00 GRO C

ETATEM = 50.0C GRD C
PHASENWECHSEL EPSDEL = U.506000E—02 MM EPSKON = GC.l0CC0E+01l KP/MM2
WAFRMEDURCHGANGSZAHL ETADGX = 0.50000E—02 MM ETASGX = 0.10000E+02 KP/MM2

DELTAR =  0.2C(O0LE-Q1 MM PKINTR = 0.50000E+01
RECHENZEI TINTERVALL DTHCYC = 1.00 1 DTMSTD = 50.0 H DTIMIN =
HANDHABUNG DES PROGRAMMS $DT = 580. S IPGEE = 300 .

SYEUERPARAMETER

WAHL VON PROGRAMMTEILEN

1PT

IPTCRE(L) = 1 IPTCRE(2) = O
IPYPOR = 1 1P76aPp = 0
IPTFGA = 0 IHULE = 0O

IPTPLALL) = C
IPTTRA = ¢ IFL

AUSGABE VON DATEN DTPR1 = 1000.0 K DTPR2 = 1000.0 H TPRINT =
IPRL = © IPR2 = 0 IPR3 = O IPR4 = O
IPRS = 0 IPR6 = 0 IPRT = 0 IPRE = O
SCHRITTWEITE IsT0 = 1
BETRIEBSBEDINGUNGEN
TIMEL CHI THA PSO PG PHI
{H) W/CH GRD C KP/CHZ KP/LM2 N/ SCM2
0.0 0.0 20.00 5.00 1.00 -0
5.00 324.00 582.00 5.00 2.87 +14400E+16
10.00 324.00 582.00 5.00 2.87 »14400E+16
50.00 324,00 582.00 5.00 2.87 +14400E+16
100.00 324.00 582.00 5.00 2.87 «14400E+16
1000.00 324.00 582.00 5.00 2.87 +14400E+16
1002.50 0.0 582.00 5.00 2.87 -0
1005.00 0.0 20.00 5.00 1.00 .0
1006.00 0.0 20.00 5.00 1.00 -0
1010.00 316.00 568.00 5.00 2.87 - 14400E+16
2000.00 316.00 568.00 5.00 2.87 ~14400E+16
20N12.50 0.0 568.00 5.C0 2.87 -0
2005.00 0.0 20.00 5.00 1.00 -0
2006.00 0.0 20.00 5.00 1l.00 -0
2010.00 3€8.00 553.00 5.0C 2.87 +14400E+16
3000.00 308.00 553.00 5.00 2.87 «14400E+16
4865.00 3€8.00 553.00 5.00 2.87 +14400E+16
4870.0C 0.0 553.00 5.00 2.87 .0
4880.00 0.0 20.00 5.00 1.00 .0
4890.0C 0.0 20.00 5.00 1.00 -0
ERGAENZUNG FUER THERM. NEUTR.-FLUSS
TIMQUA QUAYAQ QUAVAL QUAVAZ

PLAL2) = 0
ux= 0

1000.0 H

1

- €G-



Tabelle 18

SATURN 1 GFK~IMF U/PU — ENTMISCHUNG BEI DFR 350 DATE = 1/10/74 PAGE =
PROBLEM — NRa NPROB = 1 GESAMTANZAHL DER PROBLEME NPROBS = 1
LISTE DER EINGABEDATEN
ANFANGSIUSTAND DES BRENNSTABS
BRENNSTOFF HUELLE
INNENRADIUS RI(1) = 0,0010 MM RI(2) = 2,6200 MM
IONENRADIEN RZRL = 2.5200 MM
RIRZ = 2.5200 MM
AUSSENRADIUS RO{1) = 2.5200 MM RO(2) = 3.0000 MM
ANZAHL DER RINGE NZRl = 40 NR[2) = 5
NIR2 = 4]
NZR3 = o
HERSTELLUNGSPOROSITAEY POR™ = 29,1100
THEORETISCHE DICHTE RHOTHO = 104980 G/CMY
ANFANGSTEMPERATUR Te = 20.D GRD C
O/M = VERHAELTNIS oMVD = 2,000
METALLDICHTE SPNASS = 0. ES500,
MATERTALEIGENSCHAFTEN UND —VERHALTEN
HUELLE ELASTIZITAETSMOOUL TVYM (GRD C) YVYK (KP/MM2}
230 N, 20000E+C5
200.0 0.19DDOE+0S
330.0 N 18500E+05
43040 H.18000E+05
5000 fa1T000E+05
6300 0.16000E+05
700.0 0,15000E+05
83N, N e L4DOOE+CS
930.0 0.1300NE+0S
POISSON=ZAHL VMU = Ny 300
WAERMELEITFAEMIGKEIT TLS (GRD C) ATLS (N/CM GRD C}
20443 0. 15100E+0)
102.0 0.15900E+00
200.0 04 17200E+CD
3923.0 8418000E+10
423.0 0.19300E£+00
50JeC B. 20 LUNE +00
6N0.0 0.21800E+CO
700+ 9 0+25000E+00
LINs THEPM, AUSDEHNUNGSKQEFFIZIENT TS (GRD ©) ATS (1/GRD C}
200 N0
10C.0 0e15T00E=-C4
200.0 D+16T00E=04
300.0 Ge1T1ONE-Q4
4000 0e17400E-04
500.0 Ve 1TEPCE=-DS
6000 ©a17800E~04
700.0 0.18000E~04
8C%.C M. 18700E-04
900 .0 0.19500E-04
999.0 0.29500 E—04
SEKUNDAERES KRIECHEN TNKT /GRD C VKT VNT
23.0 6.0 1.0
8330 0.0 1.0
« SCHWELLVERHALTEN SWA = 8,53CC % SWB = 1C0.0 GRD C SWT = 460.0 GRE C
SADE = 0.10000E+24 N/CM2 SWN = 1.6000
BRENNSTOFF ELASTIZITAETSMODUL VYM = 16870, D KP/MMZ POISSON=ZAHL VMY = 0,276
WAERMELEI TFAEHIGKEIT AKFD = 0,2740DE-07 AKF1 = N.25000E-13 AXF2 = 0.25200E+02
. AKF3 = 0,23500E=01 AKF4 = 0.BAS00E+00
LIN. THERM, AUSDEHNUNGSKOEFFIZIENT
AFl = 0. 65693E-N5 AF2Z = De299T7CE-08 AF3 = D.O
SEKUNDAERES KRIECHEN CREL = 1N.154C0E-05 CREZ = 0445000E+05
CRE3 = (0.40000E+0D CRE4 = 0,98000E+1S
VOLUMENSCHWELLRAT EN
BRENNST. GER. ODER HYDR. BEOF1 = 0,60000E-D8 CM3/WH
TREQF (GRD C} BECFF (CM3/WH}
20,0 0.0
1323.0 0.0
15002 i ASHADEN9
2N0%.0 Qo 22)CE-CSE
3000.0 0.50000E-97
BRENNST. UNTER SPANNUNG 8S0LL = 0.60000E-08 CM3/WH
TBEOR (GRD C) BEORR (CM3/WH}
2.0 [y
13379 0.0
1500.2 0+35000E-NG
2007 R 22500E-DB
3030.C 0. 5000NE=-0T
PORENWANDERUNG APORNS = 0l.12110E+06 8PORCS = 0,3D00CEHCL TPOR = 1900.0
N PORMAX = g 8O0 PORMIN = .040
WAERMEDURCHGANG DURCH 2EN SPALT EXPS = 04790 CRACON = 0,37800E-11
THCONL = N, 1580CE~04 THCONZ = G, T8CCRE-GS
DIE KONTAKTZONE PKOND = NJ.4D00DE+QD PKONL = 040
SPALTGASFREISETZIUNG TEPLEN= 68deff GRD C AXFA= 100
PLELG= 700,00 MM BRELG= 950.00 MM
TGFR (GRD C} GFR {%3/1001}
2340 +1000
500.0 0.1000
9Dden . 1000
1250.N0 0.1000
13060 Q o SO
177.0 0. 5000
1750.0 0.9500
2030.0 M. 9500
3000.0 049500

DEHNUNGS ITERATIONS VERF Al

PLASTISCHES VERHALTEN

RISSVERHALTEN

IWEIZONEN~MODELL

TEMPERATURVERTEILUNG

PHASENWECHSEL

WAERMECURCHGANGS ZAHL:

RECHENZEITINTERVALL

HANDHABUNG DES PROGRAMM:

WAHL VYON PROGRAMMTEILEN

AUSGABE VON DATEN

TIMEI
(H)

can
5ena
10.00
SL .01
100, ¢
1003.00
17024 55
1705, c0
130601
11Tl 60
2000 .00
2nG2. 50
2105.00
2506420
2010, 00
300%.00
4865, £
487C. 90
488000
4850, 00

ERGAENZUNG FUER THERM.

TIMQUA
(H)

GRENZWERTF, KONVERGENZSCHRANKEN UND BEST IMMUNGSGROESSEN

HREN EPSDSL = (4 1CLCOE+OC EPSDS2 = (.5000C0E-0L
EPSTIL = 0.1CCCOE~13 K
ETADEP(1} = 0.200C0E-0N4 ETADEP({2} = 0.20000E-04
TRISS = 1.0 GRD C EPSTGR = 0.10000E+0]1 GRO C/H
SCRACK = KP/MM2 N
TSIN = 1850.0 GRO C TPL = 1150.0 GRD C
EPSSQG = e 5GRCUE-C1 EPSCRQ = C.5000CE+DPL .
ETATBR = (4,200D0E+02 GRD C/H TIONE = 1400.0 GRD C
EPSILS = 0410 GRD C EPSILF = Cel® GRD C
EPSILG = 1l.tC GRD C
ETEMPL = 25.C0 GRD C ETEMP2 = 5.00 GRD C
ETATEM = 59.00 GRD ¢
EPSDEL = 0.50000€-02 MM EPSKON = 0.10000£+01 KP/MM2
ETADGX = N4 SCONDE-N2 MM ETASGX = N.10CBDEHD2 KP/MM2
DELTAP = R, 2C200E-01L MM PKONTR = 0o S50000E+01 KP/MM2
DTMCYC = 1.00 H DT¥STD = 5040 H OTIMIN = 0.500D0E-02 H
S SDT = 580. S IPGEE = 300
STEUERPARAMETER
IPTCRE(L) = 1 TPTCRE(2) = O IPTPLA(L) = O IPTPLA{Z2) = C
IPTPOR = 1 IPTGAP = O IPTTRA = O IFLUX= O
IPTFGA = O IHOLE = D
DYPRL = 1000.0 H DTPR2 = 1000.0 H TPRINT = 100
IPRl = D IPR2 = © IPR3 = 0 IPRS = O
IPRS = € IPRS6 = O IPR? = 0 JPRE = O
BETRIEBSBEDINGUNGEN
CHI THA PS0 PG PHI
W/CM GRD € KP /CM2 KP/CM2 N/SCM2
00 20.00 5. 00 1.00 0
304400 568,00 5,00 24 €T «14000E+16
568,70 5.00 2487 «14000E+16
568,00 5460 287 « 14000 E+16
568,00 5.00 2487 « 140008216
568,00 5.00 2487 +14DOD E4LS
563,00 5.L0 20 &7 o0
20,00 5.00 1.00 0
.00 5. 00 1.09 -C
568.00 5.00 2+ €7 «14000E+16
568,00 5. 00 24 87 «1400D E+16
568,00 5.00 2 €7 «0
20.00 5.00 1.00 -0
20.00 5. 00 1.00 -0
568,00 5.00 2487 «14000E+16
568,00 5. 00 2 &7 «14D0DE+16
568.0C 5.C0 2. 67 « 14000E+16
568,00 5.0 2 €T <0
20,90 5.00 1.00 <0
20,00 5.00 1.00 -0
NEUTRL-FLUSS
QUAVAD CUAVAL QUAVA2
1CcM-21 (CH4)
1.0000 0 -0

0.0 H

1

Gs -
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Tabelle 19 Zusammenstellung der fiir die Parameterstudie zu Abschnitt 5.

verwendeten Material- und Betriebsdaten

Brennstoffmaterial U0,-Pu0
Pu-Anteil 20 7%

U~235-Anreicherung -

0/Me-Verh#ltnis 1,96; 1,98; 2,00
Theoretische Dichte 11,0 g/cm3
Porositit 13,5 %

Integraler linearer thermischer

Ausdehnungskoeffizient 1,0 x IO—S/OC
AuBenradius 2,55 mm
Brennstoffrandtemperatur 900 °c

Lineare Stableistung 350 W/em
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Fiillgas 85 % He und 15 % Ar, Gasdruck | kp/cmz,
Summe der mittleren Oberflidchenrauhigkeiten von
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