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Zusammenfassung

Beim Bestrahlungsversuch DFR-435 wurden 8 UOz—PuOZ—Brepnstébe aus der
Brennstabbiindelbestrahlung DFR-350 {ibernommen und in 3 Stab-Einsdtzen
("Trefoils") weiterbestrahlt. Der maximale Abbrénd betrug 9,7%; bei die-
sem Abbrand traten Hiillrisse auf. Die Stableistung lag zwischen 275 und
390 W/cm, die Hiillinnenwandtemperatur zwischen 290 und 650°C. Die maxi-
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male schnelle Neutronenfluenz (E >0,1 MeV) erreichte 6,8:10""n/cm".

Die Messung des im Brennstoff zuriickgehaltenen Spaltgases ergab, dass
die Spaltgaskonzentration wdhrend der Weiterbestrahlung abgenommen hat,
mdglicherweise durch break—away—Freisetzung aus den kdlteren Brennstoff-
zonen. Die Konzentration betrug 1-2'10_3 Gasatom/U+Pu-Atom, je nach lo-

kaler Stableistung.

Die.Hﬁl1durchmesservergrﬁsserung zeigte einen mit dem Abbrand steigen-—

den Uberschuss ﬁBer die Hiillschwellung, der auf plastische Hiilldehnung
'Zﬁrﬁékgefﬁhrt wird. Diese scheint sowohl durch Spaltgasdruck als auch
durch Brennstoff-Festkdrperdruck verursacht zu sein, wobei der Spaltgas-—
druck nur iliber bestrahlungsbedingtes, durch Porenbildung beschleunigtes
Kriechen der Hiille wirksam werden kann. Am rissgefédhrdeten, heissen Brenn-

stabende scheint der Einfluss des FestkSrperdruckes zu {iberwiegen.

Flir die Hiillinnenkorrosion wurde die maximale Angriffstiefe bei der Wei-
terbestrahlung von 5,77 max. Abbrand (DFR-350) bis zu 9,77 max. Abbrand
vielleicht nicht erh8ht, aber die H#ufigkeit des Auftretens grosser An-
griffstiefen schien gestiegen zu sein. Die Hiillinnenkorrosion trug be-

trdchtlich zum Auftreten von Hiillrissen unter innerem Druck im Brennstab

bei.

Es wurden Hiillrisse nach betrichtlicher Verformung am heissen Brennstabende
gefunden, die wahrscheinlich lebensdauerbegrenzend waren, daneben aber
auch verformungsarme Risse im mittleren Brennstoffabschnitt, die an

Spannungsrisskorrosion erinnerten.

DieiElektronenstrahl—Mikrosonden—Analyse zeigte im Bereich maximaler Stab-—
leistung Na-K-Cs-U-Oxid-Phasen zwischen Brennstoff und Hiille, die sich we-
gen der auftretenden Hiillschiden bilden konnten und den Brennstoff auf

stark unterstdchiometrischen 0-Gehalt reduzierten. Dadurch wurde auch die



Pu-Verteilung verindert. Am Brennstoffende maximaler Hiilltemperatur wurde
gezeigt, dass die schichtfdrmigen Reaktionszonen zwischen Brennstoff und
Hiille nur aus oxidierten Hiillmaterialkomponenten bestanden. Der Brennstoff
war durch die Reaktion in diesem Bereich schwach unterstSchiometrisch.
Zwischen Hiille und Brutstoff wurde eine Cs-Uranat-Plutonat-Schicht gefun-

den. Das Innere der Brutstofftablette war aber Cs-freil.

Abstract

UOZ-—PuO2 fuel pin irradiation DFR-435.

Evaluation of the post-irradiation examination results.

In the irradiation test DFR-435, 8 UOZ—PuO2 fuel pins were taken over from
the fuel pin bundle irradiation DFR-350 and were irradiated further on in
"trefoils". The maximum burnup amounted to 9.7Z; cladding failures occured
at this burnup. The specific rod power was between 275 and 390 W/cm, the
cladding inside temperature between 290 and 650°C. The maximum fast neutron
fluence amounted to 6.8x1022n/cm2 (E >0.1 MeV).

The measurement of tﬁe fission gas retained in the fuel proved the fission
gas concentration to have decreased during the continued irradiation., This
is possibly due to break-away release from the colder fuel zones. The

concentration measured was 1-2x10_3 gas atom per (U+Pu)-atom, depending

on the local rod power.

The pin diameter increase showed a surplus over the cladding swelling,
which grew with increasing burnup and is attributed to cladding plastic
deformation. This seems to be caused both by fission gas pressure and by
fuel contact pressure, the fission gas pressure becoming operative only
through irradiation-induced, void—-enhanced cladding creep. It seems, that
at the crack-endangered, hot fuel end the influence of the fuel contact

pressure was prevailing.

For the claddirg inside corrosion, the maximum penetration depth perhaps
did not increase during the continued irradiation from 5.7% (DFR-350) to
9.7% maximum burnup. However, the probability of large penetration depths
occuring seemed to have increased. There was a considerable contribution
of cladding inside corrosion to formation of cladding cracks under internal

pressure in the fuel pin.



Cladding cracks with considerable deformation, probably representing
endurance failures, were found at the hot fuel end. Besides, there were
cracks with very low deformation in the middle fuel section suggesting

stress corrosion cracking.

Electron microprobe analysis showed Na-K-Cs-U-oxide phases between fuel
and cladding in the pin section of maximum rod power. Such phases could
form because of the cladding failures occuring and reduced the fuel to a
much hypostoichiometric oxygen content. For this reason, the Pu-distribu-
tion was also changed. At the fuel end of maximum cladding temperature
the reaction layers between fuel and cladding were found to consist of
oxidized cladding components only. By the reaction the fuel had become
slightly hypostoichiometric in this section. A Cs-uranate-plutonate layer

was found between cladding and blanket UO., but the interior of the

| 2’
blanket pellet was free of Cs.
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1. Bestrahlungsversuchsdaten







1.1 Allgemeines

Von den U02~Pu02

deren Auswertung bereits berichtet wurde /1.1, 1.2/, wurden 8 St#be zur

~Brennstdben der Brennstabbiindelbestrahlung DFR-350, iiber

Weiterbestrahlung im anschliessenden Versuch DFR-435 iibernommen. Da im
Versuch DFR-350 bis zu einem maximalen Abbrand von 5,77 noch keine Hiill-
schiden aufgetreten waren, sollten die ausgewdhlten Brennstdbe bis zu ei-
nem maximalen Abbrand von etwa 9,57 weiterbestrahlt werden, um einen er-
sten Eindruck von ihrem Verhalten und den auftretenden Problemen in der
Ndihe des eigentlich angestrebten Zielabbrandes fiir den SNR 300 zu geben.
Dabei ist anzumerken, dass das Spaltgasplenum der Brennst#be fiir den ur~
spriinglichen Zielabbrand des Versuches DFR-350 Ausgelegt war, so dass
sich schliesslich ein sehr hoher Betriebs—Spaltgasdruck von maximal etwa

120 at (bei 9,77 max.Abbrand) ergab.

Im vorliegenden Bericht werden bereits bekannte Beobachtungen und Resul-
tate (siehe z.B. /1.2/) nicht oder nur kurz zu Vergleichszwecken wieder—
holt. Im besonderen enthilt der Béricht keine Beitridge iiber das Brenn-
stoffgefiige. Im Vordergrund stand die Untersuchung von Vorgingen die

mii der Entstehung von Hiillrissen in Verbindung gebracht werden k&nnen,

ferner die Untersuchung der Auswirkung der chemischen Reaktion des

Kithlmittels mit dem Brennstoff nach der Hiillrissbildung.

1.2 Probenmaterial, Bestrahlungsbedingungen

Die Konstruktion und die Abmessungen der Brennstdbe gehen aus Abb.l.1 her-
vor. Der Aussendurchmesser der Stdbe betrdgt 6,00 mm, die Hiillwanddicke
0,38 mm. An den oberen Endstopfen schliesst sich zunichst der Spaltgas-—
vraum an. Eine Feder im Spaltgasraum verhindert die Verschiebung der
Brennstoff-Brutstoff-Sdule bei Handhabung und Transport des Brennstabes.
Rurz unterhalb des oberen Endstopfens ist ein Sintermetallfilter einge-
setzt, das den Austritt von Brennstoffpartikeln verhindern soll, wenn

bei der zerstdrenden Nachuntersuchung die freigesetzten Spaltgase ent-—

nommen werden. Auf den Spaltgasraum folgen die Brutstoffzone und die



- 4._

Brennstoffzone. Der untere Endstopfen ist vom Brennstoff durch eine

Tablette aus natiirlichem UO2 thermisch isoliert.

Die Hiillrohre der fiir den Versuch DFR-435 ausgewdhlten Brennstdbe be-
standen alle aus dem austenitischen Cr-Ni-Stahl 1.4988 (0,05% C, 16,3% Cr,
13,7% Ni, 1,4% Mo, 0,65% Nb, 0,75% V, 0,17 N). Dieser Stahl hatte im
Versuch DFR-350 ein viel besseres Schwellﬁerhalten gezeigt als der dort

ebenfalls eingesetzte Stahl 1.4961,

Die fiir den vorlaufenden Versuch DFR~350 eingesetzten Brennstoff-
tabletten bestanden aus 20 Gew.7Z Pqu und 80 Gew.Z U02. Das Uran ent-
hielt 867 U-235, das Plutonium 91,17 Pu-239, 8,27 Pu-240 und 0,77
Pu-241. Das Sauerstoff/Metall-Verh#iltnis wurde mit O/M = 2,00 ange-
geben (Spezifikation O/M = 1,98+0,02-0,015%Z). Die mittlere Tabletten-
dichte lag bei 89,4% der theoretischen Dichte, die mittlere Schmier-
dichte bei 80,57 TD, der Brennstoffdurchmesser bei 5,04%0,01 mm. In
die Schmierdichte geht eine einseitige Stirnfldcheneinsenkung der

Brennstofftabletten von 3,2 Vol.7Z mit ein. Die mittlere diametrale

Kaltspaltbreite ergab sich zu 200 um.

Die Bestrahlung der Brennstdbe im Versuch DFR-435 erfolgte in 3-Stab-
Einsdtzen ("Trefoils'"), die nach jedem DFR-Bestrahlungszyklus demon-
tiert wurden, um die Ver#nderungen an den Brennst#dben auch zwischen-
zeitlich vor Erreichen des Zielabbrandes untersuchen zu k&nnen. Die
Brennstédbe wurden jeweils einer zerstdrungsfreien Priifung unterzogen,
die u.a. eine visuelle Inspektion, im besonderen im Hinblick auf Hiill-
risse, und eine Vermessung der Lingen- und Durchmesserinderungen be-

inhaltete.

Der Zielabbrand konnte mit 3 DFR-Zyklen erreicht werden. Jedoch nur
ein Trefoil wurde in unverdnderter Zusammenstellung (der Brennstibe
G 8, G 12 und G 16) wirklich 3 Zyklen lang bestrahlt. Abb. 1.2 zeigt
die fiir die Bestrahlungsdauer gemittelten Werte der Hiillinnenwand-
temperatur und der Stableistung sowie den Abbrand fiir die Brennsti#be
in diesem Trefoil. In den anderen Trefoils mussten Brennstibe wegen
zwischenzeitlich aufgetretener Hiillschiden ausgewechselt werden, so
dass dort der Zielabbrand bei keiném Brennstab mehr erreicht wurde.

Die Brennstdbe in dem zuerst erwdhnten Trefoil erlitten alle im



3. DFR~Zyklus Hiillrisse, die somit erst beim Zielabbrand entdeckt wur-—
den. In der folgenden Zusammenstellung sind die Bezeichnung, der maxi-
male Abbrand und ggf, die Besch#digung aller Brennst#be im Versuch

DFR-435 vermerkt:

Brennstab max. Abbrand Hillrisse

Nr. Z
G 7 6,9 ja
G 8 9,7 ja

G 9 8,3 nein
G 12 9,7 ja
G 16 9,7 ja
G 17 6,9 nein
G 19 6,9 nein
G 24 6,9 ja

Die Hiilltemperaturen und Stableistungen der Brennstdbe, die nicht bis
zum Zielabbrand bestrahlt wurden, wichen nur geringfiigig von der Dar-
stellung in Abb. 1.2 ab. Thr Abbrandprofil hat einen Zhnlichen Verlauf
und liegt nur um den Faktor niedriger, der sich aus dem Verhdltnis der

oben angegebenen Werte des maximalen Abbrandes ergibt.

Die maximale schnelle Neutronenfluenz (E > 0,1 MeV) erreichte nach

6,9, 8,3 und 9,77 max. Abbrand Werte von etwa 4,8, 5,8 und

6,8-1022n/cm2. Das axiale Neutronenflussprofil zeigte etwa den gleichen

relativen Verlauf wie die Stableistung in Abb. 1.2.

Detaillierte Angaben iiber die Auslegung der Brennst#be und iiber die Be-
strahlungsbedingungen sind in besonderen Berichten iiber die Durchfiih-

rung der Versuche DFR-350 /1.3/ und DFR-435 /1.4/ enthalten.

Literatur

/1.1/ D.Geithoff
KFK 1877, Juni 1975

/1.2/ K.Ehrlich, 0.Gdtzmann, H.Kleykamp, L.Schifer, B.Schulz,
H.Zimmermann, W.Dienst
KFK 1960, Juni 1974

/1.3/ D.Geithoff, K.Kummerer
KFK 1377, Mai 1972

/1.4/ D.Geithoff, W.Ernst
GfK, interner Bericht, Februar 1973.



509

92

Oberer Endstopfen

Cr-Ni -Sinterstahifilter

T Spaltgasraum

100

‘/\ Druckfeder

D — U072 - Brutstoffsdule
(100 mm lang )

U072 - Puly - Brennstoffsdule
f}/// (290 mm lang)

59
/—— Hallrohr
| U0y -1solierpellet
= | Unterer Endstopfen
Abb. 1.1

Brennstab fir die 3-Stab-Bestrahlung DFR - 435



Stableistung in W/cm

-10
/ Abbrand
o 700 1 e |
wod S 12 Ly
S0 — |5
& N 2
{ E Stableistung |§
= &
§ 500 K
300 1 o < 8
| 2 Hulltemperatur
400+ i
- 7
200 3004 e -
NaK - Fluf |
I
0 5 10 15 20 25 30
Brennstoffldnge in cm
Abb.1.2

Axialer Verlauf der Hullinnenwandtemperatur, der Stableistung und des Abbrandes im Brennstab

Abbrand in %






2. Spaltgasfreisetzung und -riickhaltung

H. Zimmermann






2.1 Brennstoff und Bestrahlungsdaten

Bei der Versuchsauswertung wurden folgende Brennstoff- und Bestrahlungs—

daten benutzt:

Stab Brennstoffmenge mittl. Abbrand
nach /2.1/, g nach /2.2/, %

cC 8 55,3 9,00

G 9 55,7 7,61

G 12 54,5 9,00

G 17 55,3 6,39

G 19 56,4 6,39

2.2 TFreies Spaltgas

Das freigesetzte Spaltgas konnte nur an den unbeschddigten Stiben G 9,
G 17 und G 19 bestimmt werden. Folgende Mengen wurden in den Heissen

Zellen gefunden:

freies Spaltgas

Stab om3 Xe /Kr
G 9 97,04 5,9
G 17 93,37 6,4 |
G 19 95,93 6,7

2.3 Gebundenes Spaltgas

In der Tab. 2.1 und in Abb. 2.1 sind die in verschiedenen axialen Po-
sitionen gefundenen Werte des gebundenen Spaltgases und seiner Anteile,
des Poren— und des Gitterspaltgases, eingetragen. In Abb. 2.1 wurden
noch die axialen Verliufe der Stableistung und der Hiillmittentempera-
tur gegen Bestrahlungsende nach /2.2/ eingezeichnet. Die Konzentration
des gebundenen Spaltgases liegt an den unteren Brennstabenden (niedri-
ge Stableistung) bei ca. 2~10—3 Gasatomen pro U— und Pu—Atom. Sie
sinkf dann mit steigender Stableistung auf Werte um 1-10—3 Gasatome/

Metallatom.



2.4 Diskussion

Die Mengen des freigesetzten und des gebundenen Spaltgases gestatten
die Aufstellung einer Spaltgasbilanz fiir die unbeschiddigten Stdbe G 9,
G 17 und G 19, Die iiber die Brennstoffsidulenlingen aller untersuchten
Stibe gemittelte Konzentration des gebundenen Spaltgases betrégt ca.
1,2'10_3 Gasatome/Metallatom, Sie gilt im einzelnen auch fiir die Std-
be G 9 und G 19. Die Konzentration des Stabes G 17 liegt etwas hdher.
Sie wird zu 1,4«10”3 Gasatome/Metallatom abgeschidtzt. Die Konzentra-
tion des gebundenen Spaltgases und die freigesetzten Mengen sowie die
Summen beider Mengen sind in der Tab. 2.2 aufgefiihrt. Mit den ent-
standenen Spaltgasmengen und den Brennstoffgewichten und Abbridnden des
Abschnittes 2.1 wurde die Zahl der pro Spaltung entstandenen Spalt-
gasatome berechnet. Sie ist ebenfalls in der Tab. 2.2 aufgefiihrt. Die
flir die drei Brennstdbe erhaltenen Werte liegen ca. 207 {iber den {ibli-
cherweise in der Literatur angegebenen Werten (0,25-0,26). Ursachen
dieser Diskrepanz kidnnen sein: zu niedrig berechneter Abbrand und/oder
Fehler bei den Spaltgasbestimmungen. Die gute Ubereinstimmung zwischen
experimentell gefundenen und berechneten Spaltgasmengen bei thermi-
schen Bestrahlungen lisst jedoch vermuten, dass die Fehler bei den
Spaltgasbestimmungen relativ klein sind und nicht allein fiir die Dif-
ferenz verantwortlich sein kdnnen. Die Hauptursache der Differenz ist
also vermutlich in denbenutzten Abbrandwerten zu suchen, unter der
Voraussetzung, dass die Spaltgasausbeuten von 0,25-0,26 Gasatomen pro

Spaltung richtig sind.

Beim Vergleich der Konzentrationen der gebundenen Spaltgase der
DFR-435-Stdbe mit den der DFR-350-Stdbe fdllt auf, dass die Konzen-—
tration wdhrend der Weiterbestrahlung abgenommen hat. Ursache hierfiir
kdénnte eine break-away-Freisetzung‘aus den kdlteren Brennstoffzonen
sein, wie sie auch bei anderen Experimenten beobachtet wurde /2.3/.
Khnlich niedrige Konzentrationen des gebundenen Spaltgases wurden
gefunden bei den DFR-304-Brenns tiben mit niedrigerem Abbrand und hé-
herer Stableistung sowie bei den Stdben Mol 8 B 1 und B 2 mit ver-

gleichbaren Bestrahlungsbedingungen.
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Tab. 2.1: Gebundenes Spaltgas der DFR-435-Brenastdbe
Stab Po- Poren - Spaltgas P Gitter — Spaltgas G P +G
ii;n cm3 Gasatome Xe cm3 Gasatome gg» cm3 " Gasatome Xe
1) g Brennstoff Metallatom Kr . g Brennstoff Metallatom . Kr g Brennstoff Metallatom Kr
¢ 8 | 26,0 0,0746 8,92+1074 6,0 0,0140 1,68-107% 6,5 0,0836 1,06-107° 6,1
13,6 0,1195 1,43-1073 5,6 0,0624 7,46+107% 6,8 0,1819 2,18-107> 6,0
6,5 0,0770 9,21-107% 5,7 0,0557 6,66-107% 5,9 0,1327 1,59-10“3 5,8
¢ 9 | 27,1 - - - 0,0335 4,01-107% 9,3 - - -
18,5 0,0413 4,94-107% 6,5 - - - - - -
15,6 0,0407 4,867107% 6,4 - - - - - -
12,7 0,0769 9,20-10“4 6,3 0,0219 2,62‘10—4 9,5 0,0988 1,18-10”3 7,0
9,8 0,0632 7,56-107% 4,6 0,0157 1,88-107% 13,0 0,0789 9,44-107% 6,3
G 12 26,0 0,0521 6,24-10"% 5,6 0,0261 3,12-10“4 6,3 0,0783 9,36-10“4 5,8
14,5 0,0436 5,21-107% 5,8 0,0430 5,14-107% 6,4 0,0865 1,04-1073 6,1
7,4 0,0810 9,69-107% 6,1 0,0173 2,07-107% 7,0 0,0983 1,18°107> 6,3
G 17 | 26,0 0,1910 2,28°1073 6,2 - - - - - -
17,5 0,0805 9,63-107% 4,4 0,0224 2,24-107% 14,0 0,1023 1,23-1073 6,5
6,5 0,1054 1,26-1073 4,7 0,0407 4,87-107% 13,7 0,1462 1,75-1073 7,2
19 | 26,0 0,0820 9,80-107% 5,8 - - - - - -
13,2 0,0747 8,94-107% 5.8 0,0180 2,15-107% 13,5 0,0927 1,11-1072 7,3
6,5 0,0927 1,11-1073 5,4 0,0368 4,40-107% 13,3 0,1295 1,55-1073 7,6

ly

“ntferaung vom unteren Brennstabende

Sl



Tab.2.2:

Spaltgasbilanz der DFR-435-Brennstidbe

Freies Spaltgas Gebund. Spaltgas Entstandenes Gasatome
Stab om3 7 Gasatome Cm3 Spaltgas Spaltung
Metallatom cm
G 9 97,04 | 94,6 1,2-1073 5,55 102,59 0,289
G 17 93,37 | 93,5 1,4-1073 6,48 99,85 0,338
G 19 95,93 | 94,4 1,2-1073 5,66 101,59 0,337
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3. Bestrahlungsverhalten des Hiillwerkstoffes

Dieser Abschnitt ist noch in Vorbereitung

und wird gesondert verdffentlicht.






4. Plastische Hiilldehnung

W.Dienst






4.1 Versuchsergebnisse

In friheren Berichten wurde bereits darauf hingewiesen, dass im DFR be-
strahlte UOZ—PuOZ-Brennstébe am unteren Brennstoffende Hiilldurchmesser-—
vergrdsserungen aufwiesen, die nicht durch eine Hiillschwellung aufgrund
der Porenbildung im schnellen Neutronenfluss verursacht waren /4.1, 4.2/.
Es musste sich demnach um eine plastische Hiilldehnung handeln. Inzwi-
schen hat sich ergeben, dass bei hohen Abbridnden immer ein deutlicher
Uberschuss der gesamten Hiillaufweitung liber die Hiillschwellung gemes-—.

sen wird, der sich iiber einen grossen Teil der Brennstofflénge er-

streckt /4.3/.

Zur integralen Beschreibung dieses Uberschusses wurde die folgende Me-
thode gewdhlt: Es wurde angenommen, dass die Hiillschwellung isotrop
ist und sich auf den Brennstoffabschnitt des Brennstabes beschrinkt,
und dass die gemessene Brennstablidngeninderung nur auf dieser Hiill-
schwellung beruht. Dann ist die (auf die Brennstofflinge bezogene)
prozentuale Lingeninderung 8L gleich der mittleren linearen Hiill-
schwellung liber dem Brennstoffabschnitt. Wenn die iiber dem Brennstoff-
abschnitt gemessene mittlere prozentuale Hiilldurchmesservergrdsserung
5D grosser ist als 6L, kann dann der Schluss gezogen werden, dass ein
Anteil plastischer Hiilldehnung vorliegt. Das gilt auch und erst recht,
wenn zur Brennstablédngenvergrdsserung noch eine Hiillschwellung ausser-—
halb des Brennstoffabschnittes oder eine plastische Dehnung der Hiille

beitragen sollte.

Es wurde bereits gezeigt, dass das Verhdltnis 8D/SL nach Bestrahlungen
bis zu hohem Abbrand tatsichlich viel grdsser als 1 war /4.4/. Die
Versuchsgruppen DFR-350 und DFR-435 bieten nun eine Folge von ver-—
schiedenen Abbrandstufen fiir Brennstdbe gleicher Auslegung bei etwa
gleichen Bestrahlungsbedingungen. Dadurch kann auch die Abbrandab-
hidngigkeit von 8D/SL untersucht werden. Die Messwerte fiir 6D und SL
wurden aus Berichten liber die Nachbestrahlungsuntersuchungen zu DFR-350
und DFR-435 entnommen /4.5, 4.6/. Die ermittelten 6D- und SL-Werte sind
in Tab. 4.1 zusammengestellt. In Abb. 4.1 ist 8D/SL fiir die untersuch-
ten Brennstédbe liber dem Abbrand aufgetragen. Zus#tzlich sind die Er-

gebnisse des sehr dhnlichen 3-Stab-Einsatzes DFR-304 eingetragen.



Das Diagramm zeigt, dass oberhalb 47 Abbrand eine plastische Hiilldeh-
nung auftrat (8D/SL>1), und dass die plastische Hiilldehnung schneller
zunahm als die Hiillschwellung (8D/SL steigt dauernd). Letzteres be-
sagt, dass kein ganz einfacher Zusammenhang zwischen plastischer Hiill-
dehnung und Hiillschwellung besteht. Diese Feststellung kann durch ei-
nen Vergleich mit anderen Versuchsgruppen bestdtigt werden. Zu diesem
Zweck enthdlt das 6D/SL-Diagramm in Abb. 4.1 die entsprechenden Ergeb-
nisse der franzdsischen DFR 409-Bestrahlung /4.7/ und einer (eigenen)
Bestrahlung von'UOz—Puoz—Brennstében im Rapsodie-Reaktor. Es zeigt sich,
dass die Abbrandschwelle, oberhalb deren 8D/SL deutlich grdsser als |
wird, und damit der Beginn betrichtlicher plastischer Hiilldehnung fiir
diese Versuchsgruppen viel hther liegt. Das gilt dann auch fiir die ent-
sprechende Neutronendosis—Schwelle, weil das Neutronendosis/Abbrand-—
Verhdltnis aller Versuchsgruppen ziemlich {ibereinstimmte. Fiir die Hiill-
schwellung ist dégegen fiir alle Versuchsgruppen eine dhnliche Ab-

hidngigkeit von der Neutronendosis zu erwarten.

4,2 Diskussion

Damit erscheint bestitigt, dass es sich bei dem Uiberschuss der Hiill-
durchmesservergrsserung liber die Hiillschwellung um eine plastische
Hiilldehnung handelt, die nicht in erster Linie von der Hiillneutronen-
dosis, sondern vom Druckaufbau an der Hiillinnenwand abh#ngt. Dieser
zeigt bei verschiedener Auslegung der Brennstdbe auch unterschiedliche
Abhédngigkeit vom Abbrand. Es kann sich dabei sowohl um den Spaltgas-—
druck handeln, dessen Anstieg vor allem von der relativen Gr8sse des
Spaltgasplenums abhidngt, als auch um den Brennstoff-Festkdrperdruck,
der vom Brennstoff/Hiille-Spalt, von der Brennstoffporositit und vom

0/M-Verh#ltnis im Brennstoff abhingen kdnnte.

Die hier erwdhnten Ergebnisse deuten darauf hin, dass beide Druckbei-
tridge fiir die plastische Hiilldehnung von Bedeutung sind. Die in Abb.4.1
gezeigten Unterschiede im 8D/8L-Verlauf scheinen mit unterschiedlichen
Volumenanteilen des Spaltgasplenums in den Brennstiben zu korrespon-
dieren. Der Beginn der plastischen Hiilldehnung scheint etwa iiberein-

stimmend bei 6-8 MPa Spaltgasdruck gelegen zu haben, der &D/8L-HSchst-



wert ® 2,5 wurde (nach verschiedenen Abbrdnden) bei jeweils etwa 12 MPa
erreicht. Andererseits trat bei der erwdhnten franzdsischen DFR-Bestrah-
lung auch nach Ablassen des Spaltgases aus einem Brennstab eine weitere
plastische Hiilldehnung unter Bestrahlung auf /4.7/, die nur durch Brenn-

stoffdruck verursacht worden sein kann.

Zum vermuteten Einfluss des Spaltgasdruckes auf die plastische Hiilldeh-
nung ist zu vermerken, dass er mit den bisher vorliegenden Ansitzen fiir
das bestrahlungsbedingte Hiillkriechen nicht ausreichen wiirde, die ge-
messenen plastischen Hiilldehnungen zu bewirken. Das hat sich aus eige-
nen Brennstabmodellrechnungen ergeben und wurde auch von anderen Auto-
ren bestdtigt /4.7, 4.8/. Der Spaltgasdruck kann nur beim Auftreten ei-
nes durch Porenbildung stark beschleunigten ("void-enhanced'") Bestrah-
lungskriechens der Hiille hinreichend wirksam sein. In diesem Fall spricht
aber die Bildung verformungsbedingter Hiillrisse (s. Abschnitt 5.2) am
heissen Brennstoffende von im DFR bestrahlten Brennstdben fiir einen
entscheidenden Einfluss des Brennstoffdruckes, mindestens im rissan-
fdlligen Bereich. Denn das Bestrahlungskriechen der Hiille sollte nach

der zur Zeit vorherrschenden Meinung nicht zur Rissbildung fiihren.

So ergibt sich nach dem derzeitigen Kenntnisstand der folgende Eindruck:
Zu radialen plastischen Dehnungen der Brennstabhiille scheinen sowohl

der Spaltgasdruck als auch der Brennstoff-Festkdrperdruck beizutragen.
Dabei scheint der Spaltgasdruck iliber einem grdsseren Teil des Brenn-
stoffabschnittes im Brennstab wirksam zu sein, wo seine Wirkung auf
einem durch Porenbildung beschleunigten Bestrahlungskriechen der Hiille
beruht. Mdglicherweise kann dort auch eine Kombination von Spaltgas-
und Brennstoffdruck vorliegen. Zum Beispiel kénnte die grosse Anzahl
gleichmdssig verteilter, relativ kleiner Spaltgasblasen, die an Brenn-
stoffgefiigebildern der beschddigten DFR-435-Brennstidbe nach hohem Ab-
brand ziemlich regelmissig beobachtet wurden (Abb.4.2), fiir eine Kompen-
sation des entfallenen Spaltgasdruckes durch eine schnelle Spaltgas-—

schwellung mit entsprechendem Schwelldruck des Brenmnstoffes sprechen.

Gerade in besonders gefdhrdeten Brennstababschnitten, wie hier am
heissen Brennstoffende, scheint jedoch der Festkdrperdruck auf die

Hiillinnenseite die entscheidende Rolle zu spielen. Er verursacht dort



eine plastische Hiilldehnung nach einem Versetzungsmechanismus, der
zur Rissbildung fiihren kann. Diese Situation kann lokal eng begrenzt
auftreten. Das wird durch Abb. 4.3 demonstriert, die die starke Hiill-
dehnung am heissen, unteren Brennstoffende deutlich abgesetzt von dem
viel geringeren, gleichmissigen Effekt liber dem grSssten Teil des

Brennstoffabschnittes zeigt.,

Die Bilder der Brennstabquerschnitte am heissen Brennstoffende zeigten
einen festen Kontakt zwischen Brennstoff und Hiille {iber eine dicke
Reaktionsproduktschicht {Abb. 4.4), die sich durch chemische Reaktion
zwischen Brennstoff, Spaltprodukten und Hiillmaterial gebildet hat. Die
plastische Hiilldehnung in diesem Bereich scheint zu einem betrichtli-
chen Teil auf der Vergrds—
serung der spezifischen Festkdrpervolumen durch die chemischen Reaktio-
nen (Reaktionsschwellung) zu beruhen. Dabei spielen sich diese Vor-
gidnge deutlich noch im Bereich der Brennstoffs#iule ab, so dass sie
nicht entscheidend durch Eigenschaften des Brutstoffes beeinflusst er-
scheinen. Die bestrahlungsbedingte Kriechgeschwindigkeit des UOZ—PuOZ—
Brennstoffes ist jedoch so hoch /4.9/, dass eine langsam verlaufende
Reaktionsschwellung durch Brennstoffkriechen ohne betridchtliche Hiill-
dehnung aufgefangen werden kdnnte. Daher ist in Betracht zu ziehen,
dass die beobachtete Hiilldehnung eventuell betrdchtlich durch Brenn-
stableistungszyklen geférdert wird. Ein entsprechender Mechanismus

der Brennstoffrissbildung und -ausheilung wurde bereits frither erwo-
gen /4.10/. Die Ansammlung fliichtiger Spaltprodukte und die Reak-—
tionsschwellung kdnnen die Ausheilung von Rissen oder Spalten f8rdern,
die durch thermische Ausdehnungsdifferenzen entstanden sind, und zu
einer Vergrdsserung der Hiilldehnung fiihren, die sich aufgrund der Aus-

heilungsvorginge bei entgegengesetzter Stableistungsinderung ergibt.
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Abb. 4.2:

Sehr feine Spaltgasblasen im gesamten Brennstoffquer-
schnitt des beschiddigten Bremnstabes G 16, ca. 95 mm vom
unteren Brennstabende, dicht unterhalb des oberen Hiill-
risses, Vergr. 100x
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Abb.4.3: Vergleich der aus der Dichte- bzw, Durchmesserinderung
resultierenden Volumenidnderung der Hiille flir den unbe-

schiddigten Brennstab G_9. Max.Abbrand 8,37, max.Neutro-
nenfluenz 6,5-1022n/cm

Abb. 4.4: Reaktionsproduktschicht zwischen Brennstoff und Hiille
im unbeschddigten Brennstab G 9, ca. 65 mm vom unteren
Brennstabende., Vergr. 200x



Tab. 4.1: Mittlere Durchmesserénderung D und Lingeninderung 6L der
Brennstibe in den Versuchsgruppen DFR-304, 350 und 435

Brennstab | Versuchsgruppe | max. Abbrand §D 8L
Nr. DFR- R % %
G 2 350 5,7 0,21 0,14
G 4 350 5,7 0,31 0,22
G 6 350 5,7 0,36 0,23
G 7 350 5,7 0,30 0,24
435 5,7 0,32 0,24
435 6,9 0,49 0,31
G 8 350 5,7 0,30 0,18
435 5,7 0,30 0,18
435 6,9 0,44 0,27
435 8,3 0,80 0,39
435 9,7 1,56 0,63
G9 350 5,7 0,20 0,19
435 5,7 0,29 0,19
435 6,9 0,41 0,30
435 8,3 0,55 0,32
G 12 435 5,7 0,27 0,30
435 6,9 0,41 0,31
435 8,3 0,76 0,45
435 9,7 1,31
G 14 350 5,7 0,23 0,17
G 16 350 5,7 0,29 0,21
435 5,7 0,27 0,21
435 6,9 0,44 0,32
435 8,3 0,84 0,39
435 9,7 1,51 0,73
G 17 350 5,7 0,21 0,17
435 5,7 0,28 0,22
435 6,9 0,43 0,24
G 19 350 5,7 0,25 0,20
G 21 350 5,7 0,28 0,20
G 24 350 5,7 0,27 0,19
G 1t 304 6,2 0,27 0,27
G 2% 304 6,2 0,22 0,24
G 3* 304 6,2 0,26 0,21
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5.1 Chemischer:Angriff an der Hiillinnenseite

Wie die anderen Nachbestrahlungsuntersuchungsergebnisse aus den Stében
des DFR-435-Versuchs miissen auch die Ergebnisse iiber den Hiillmaterial-
angriff im Zusammenhang mit denjenigen aus dem DFR-350 Biindel-Experi-
ment gesehen werden, weil DFR-435 ein Folgeexperiment von DFR-350 war.
Im Diagramm der Abb. 5.1 sind die in den einzelnen Schliffebenen gemes-—
senen Angriffstiefen sowohl fiir die untersuchten Stdbe aus dem DFR-350-
Experiment, wie auch fiir die DFR-435 St#be {iber der maximalen Hiillin-
nentemperatur aufgetragen, die fiir die entsprechenden Positionen er-
mittelt wurde., Es sieht so aus, als ob der hthere Abbrand des DFR-435-
Versuchs nicht zu grdsseren maximalen Angriffstiefen geflihrt hat als
jene, die aus der Nachuntersuchung des DFR~350-Experiments bekannt

waren.

Dieser Vergleich ist jedoch nicht ganz einwandfrei. Im Falle des DFR-
435-Versuchs kamen nur Stdbe mit Umhiillungen aus Stahl vom Typ 1.4988
zur Nachuntersuchung, wdhrend fiir das DFR-350-Experiment vier Stédbe
mit Hﬁlleﬁ aus 1.4988-Stahl und acht Stdbe aus 1.4961-Stahl nachunter-
sucht wurden. Die maximalen Angriffstiefen bei den 1.4988-Hiillen im
DFR—350—Versuch lagen bei 75 um, wdhrend flir die 1.4961-Hiillen Sfters
maximale Angriffstiefen zwischen 100 und 130 pm gefunden wurden. Im
DFR-435-Versuch sind nun auch an den Hiillen aus 1.4988-Stahl maximale
Angriffstiefen bis 120 pm gemessen worden. Wenn man nur die Hiillen aus
1.4988-Stahl untereinander vergleicht, kdnnte man zu dem Schluss kom-
men, dass der Abbrand doch als Parameter flir den Hiillangriff zu gelten
hat. Da jedoch der Angriff von 120 ym in einem Stab gefunden wurde,
der nur bis zu einem maximalen Abbrand von 6,97 bestrahlt wurde (G19),

ist eine Abbrandabhingigkeit keineswegs eindeutig erwiesen.

Wahrscheinlich trifft auch hier eher die Aussage zu, die schon friiher
gemacht wurde /5.1/, déss im wesentlichen die Hiillinnentemperatur die
maximale Hiillangriffstiefe bestimmt, dass aber bei hdherem Abbrand

die Hdufigkeit des Auftretens von grdsseren Angriffstiefen (2100 pm)
zunimmt. Die frilhere Beobachtung, dass mit steigendem Abbrand auch die
Menge der Reaktionsprodukte und damit die Dicke der beobachteten Reak-

tionsproduktzonen zunimmt, kann bei diesem Experiment nicht deutlich



belegt werden, weil das eindringende Natrium die Reaktionszone verdn-
dert hat. Ein dem DFR-435-Versuch eigenes, neues Ergebnis ldsst sich
jedoch‘klar erkennen: Die chemische Reaktion zwischen Brennstoff und
Hiille mit dem entsprechenden starken Hiillangriff bei hohen Hiilltempera-
turen kann entscheidend an der Bildung von Hiillrissen beteiligt sein,

wie im‘folgenden Abschnitt gezeigt wird.

5.2 Hiillrissbildung

5.2.1 Verteilung der Risse

Von den acht Brennstdben, die im DFR-435-Versuch weiterbestrahlt wur-
den, haben fiinf Brennstibe Hiillrisse erlitten. Darunter waren auch die
drei Brennst#dbe, die den Zielabbrand von max. 9,7% erreichten (G 8,

G 12 und G 16). Die beiden anderen defekten Brennstidbe hatten nur ei-
nen Abbrand von max. 6,92 (G 7 und G 24). Abb. 5.2 zeigt die Lage der
Hiillrisse an den fiinf Brennstdben. Bei der Brennstabnachuntersuchung
konnte kein Zusammenhang der Risse mit irgendeiner Husseren Béschﬁdi—
gung der Hiillen gefunden werden. Jeder Brennstab wies zwei Hiillrisse
auf, die jeweils voneinander sehr verschiedene Absténde vom Brennstab-
ende hatten und damit auch in Abschnitten sehr verschiedener Hiilltempera-
tur lagen, wie der Vergleich mit Abb. 1.2 zeigt. Daraus li#sst sich auf
verschiedene Ursachen der Rissbildung an einem Brennstab schliessen.
Die Verteilung der Risse, sowie der Vergleich mit dem Hiillriss im Ver-
such DFR-409 /5.3/, deutet daraﬁf hin, dass es sich bei den Rissen in
der Ndhe des unteren,heisseren Brennstabendes um Primirrisse handelt,
wihrend die oberen Risse erst sekunddr infolge der unteren Risse ent-

standen sein k&nnten.

Es ist zum Beispiel vorstellbar, dass die oberen Risse an den Brenn-
stdben G 7 und G 24 , deren Umgebung trotz normalerweise ziemlich
niedriger Hiilltemperatur (vgl. Abb. 5.2 und Abb. 1.2) deutliche Uber-
hitzungseffekte éufwies, erst durch Spaltgés=B1asen im Kithlmittel
verursacht wurden, die aus den_ﬁnteren Rissen ausgetreten waren. Sol-
ché_Gasblasen kénnen zu einer voriibergehenden lokalen Beeintrdchtigung
der Wirmeabfuhr von der Brennstaboberfldche mit einer folgenden loka-

len tberhitzung fithren ("gas blanketing'). Aus Berichten {iber andere



bei DFR-Bestrahlungen gerissene Brennstébe geht allerdings hervor, dass
lokale {iberhitzungsschiden auch primidr auftreten kdnnen. Sie werden
dann auf Blasen zuriickgefiihrt, die aus der Schutzgasabdeckung iiber dem
Kiihlmittelspiegel des Reaktors stammen. Jedenfalls waren die Risse in
der Ndhe des oberen Brennstoffendes aber nicht durch Vorgdnge innerhalb

der Brennstdbe wverursacht.

Schwieriger ist die Beurteilung der Hiillrisse im mittleren Teil des
Brennstoffabschnittes, wie sie an den Brennst#dben G 8, G 12 und G 16
aufgetreten sind., Hierzu ist noch kein Vorgang erkannt worden, durch den
sich ein solcher Riss sekundir, d.h. infolge eines anderen Risses bil-
den wiirde. Die Kombination dieser Hiillrisse mit Rissen am unteren Brenn-
stabende, die mit h8herer Wahrscheinlichkeit als Primdrschdden anzuse-
hen sind, legt aber die Vermutung nahe, dass sie erst durch deren Bil-
dung ausgeldst wurden. Trotzdem miisste zuvor ein kritisches Stadium der
Hiillschddigung und/oder -belastung erreicht gewesen sein, das auch ohne
Fremdauslésung zur Rissbildung fiihren kdénnte. Daher miissen auch Uberle-
gungen zur Ursache der Hiillrisse im mittleren Teil des Brennstoffab-
schnittes in die Diskussion des Brennstabverhaltens einbezogen wer-

den.

5.2.2 Auslegungsbedingte Risse

Als lebensdauerbegrenzende Schiden der Brennstdbe mit hohem Abbrand sind
hier die Hiillrisse am unteren Brennstoffende anzusehen. Dabei ist nicht
auszuschliessen, dass die Bildung dieser Risse in einem gewissen Zu-—
sammenhang mit den speziellen Bedingungen des DFR-435-Versuches steht
(wiederholt demontierter 3-Stab-Einsatz, heisses Brennstabende unten).
Von allgemeiner Bedeutung ist aber die Beobachtung, dass die Hiillinnen-
seite direkt an der Bruchstelle wie auch in der n#Zheren Umgebung einen
starken chemischen Angriff zeigt (Abb., 5.3 und 5.4). Die Angriffstiefen
reichen bis maximal 110 um. Der Spalt zwischen Brennstoff und Hiille

ist ausgefiillt mit Reaktionsprodukten. Die Reaktionsproduktzone erscheint
denStellen, an denen die Hiille nicht aufgerissen ist, zusammengepresst
und an der Hiille wie auch am Brennstoff festhaftend. Neben dem Durch-
riss konnten keine weiteren Anrisse der Hiille beobachtet werden, im Ge-

gensatz zum oberen Hiillschaden (s.Abb. 5.5 und 5.6).

an



Ein Grund flir das Auftreten des Risses am unteren Brennstoffende ist
sehr wahrscheinlich die Innenkotrrosion, die die Hiille so stark schwichte,
dass sie der wachsenden Belastung nicht mehr standhalten konnte. Man
kann feststellen, dass der Riss an der Stelle des stdrksten Hiillan-
griffs seinen Anfang genommen hat. Diese Stelle liegt im Bereich der
ersten fiinf Brennstofftabletten am unseren Stabende. Der Riss wurde dem-
nach nicht von einer mechanischen Wechselwirkung zwischen der U02-Iso—
liertablette und der Hiille hervorgerufen, wenn auch in zwei Fdllen (G 8
und G 12) die Rissspitzen | bis 2 mm in den Bereich der Isoliertablet-
te hineinreichen. Auch die Schliffbilder enthalten keine Anzeichen fiir
eine mechanische Wechselwirkung zwischen Isoliertablette und Hiille.

Eher lassen die Schliffbilder auf eine mechanische Wechselwirkung zwischen
dem  Brennstoff und der Hiille schliessen, die durch die Ausbreitung |
der Reaktionsproduktzone zwischen der Hiille und dem Brennstoff mitver-
ursacht wurde. Die Betrachtung der Brennstabdurchmesseridnderungen, die
im Bereich der Hiillrisse am unteren Brennstoffende gemessen wurden,
zeigt, dass dort eine betrdchtliche Bruchdehnung von etwa 17 des Hiill-
umfanges vorlag. Die Hirte in unmittelbarer Nachbarschaft der Risse lag
deutlich hther als in der weiteren Umgebung (MHV 50 = 360 bis 390 kp/mm2
gegeniiber 260 kp/mmz); auch das kdnnte auf eine starke lokale Verfor-
mung hindeuten. Der Hiillschaden scheint auf einem Verformungsbruch zu
beruhen, bei dem interkristalline Risse entstanden sind. Der Mechanis-

mus der Hiillverformung wurde bereits im Abschnitt 4.2 behandelt,

Einen deutlich anderen Charakter weisen die Hiillrisse in der Ndhe der
Brennstoffsdulenmitte auf, wie sie Abb. 5,2 an den Brennstiben hohen
Abbrandes zeigt (G 8, G 12, G 16). Die Risse traten bei relativ hoher
lokaler Stableistung und bei Hiillinnentemperaturen auf, die noch etwa
500°C erreichten. Die Hiillrohre zeigen dort neben dem Durchriss noch
viele kleine Anrisse an der Innenseite (Abb.5.5 und 5.6). Reaktions-—
produkte aus einem chemischen Angriff der Hiille sind in den Schliffbil-
dern nicht erkennbar. Die Bruchdehnung betrug wahrscheinlich nur 0,3%,
hSchstens 0,57 des Hiillumfanges und lag damit betrdchtlich niedriger als
bei den Hiillrissen am unteren Brennstabende. Die Hirte am Hiillriss be-
trug nur MHV @300 kp/mm2 (am oberen, kd#lteren Brennstabende dagegen bis

etwa 450 kp/mmz) und lag auch nicht hdher als in der weiteren Umgebung



des Risses. Der Hiillschaden scheint hier auf einem verformungsarmen
Bruch zu beruhen, bei dem auch transkristalline Risse entstanden sind

(s. Abb. 5.5 unten).

Im Hinblick auf die schon ziemlich hohe Temperatur und die relativ
niedrige Hidrte der Hiille im Rissbereich kann man ausschliessen, dass
die Hiillrisse in der N#he der Brennstoffsdulenmitte durch eine starke
Bestrahlungsversprddung des Hiillmaterials verursacht sind. Dagegen er-
scheint es den Beobachtungsergebnissen angemessen, einen Vorgang der
Spannungsrisskorrosion in Erwdgung zu ziehen. Wie in Abschnitt 5.1 be-
handelt, tritt in den Brennstdben bei hBheren Hiilltemperaturen ab et-
wa 500°C stets eine deutlich erkennbare Innenkorrosion der Hiillrohre
auf. Es ist denkbar, dass in der Ndhe dieser Schwelltemperatur beson-
ders kritische Bedingungen fiir den extrem lokalisierten Korrosionsan-
griff bei der Spannungsrisskorrosion vorliegen. Es kann jedoch auch
nicht ausgeschlossen werden, dass der Hiillschaden sekunddr infolge der
Risse am unteren Brennstabende entstanden ist, und dass dabei Reaktio-
nen mit dem eingedrungenen NaK-Kiihlmittel eine entscheidende Rolle ge-
spielt haben. Selbstverstdndlich miisste fiir eine Spannungsrisskorro-
sion eine hinreichend hohe Spannung in der Hiille vorliegen. Sie kann
auf mechanischer Wechselwirkung des Brennstoffes mit der Hiille durch
Brennstoffrissrasten beruhen /5.4/, d.h. durch eine wiederholte Ab-
folge der Bildung thermischer Brennstoffrisse bei einer Stableistungs-
absenkung und von Rissausheilungsvorgidngen, die das Schliessen der Ris-—
se bei WiedererhBhung der Stableistung ginzlich oder teilweise verhin-
dern. Es ist denkbar, dass dieser Mechanismus im DFR-435-Versuch durch
die Verschiebung von Brennstofffragmenten beim Ausbau und bei der Hand-
habung der Brennstdbe nach jedem Bestrahlungszyklus besonders gefdr-

dert wurde.

5.3 Folgerungen

Die Ausfiihrungen iiber die beobachteten Hiillrisse ergeben einige allge-

meine Folgerungen fiir die Herstellung und den Betrieb von UOZ—PuOZ—

Brennstidben:



1.

Fiir die Bildung von Hiillrissen spielen wahrscheinlich chemische

Redktionen zwischen Brennstoff und Hiille eine entscheidende Rolle.
Deshalb muss der chemischen Zusammensetzung des Brennstoffes ver-—
stirkte Aufmerksamkeit gewidmet werden. Das gilt vor allem fiir das
0/M-Verhdltnis, aber unter Umstdnden auch fiir gewisse Verunreini-

gungen.,

Die Hlillrisse am unteren Brennstabende kdnnen in mehrfacher Bezie-
hung durch die hohe Hiilltemperatur an der Rissposition beglinstigt
worden sein, und zwar in bezug auf die Hiillfestigkeit, die Hochtem-—
peraturversprddung der Hiille und die Hiillinnenkorrosion. Daher er-

scheint eine Absenkung der maximalen Hiilltemperatur erwigenswert.

Der in der Nihe der Brennstoffsdulenmitte auftretende Hiillrisstyp
kdnnte gegebenenfalls durch Optimierung der Hiillschwellung vermeid-

bar sein, die in diesem Brennstababschnitt ihr Maximum aufweist.
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Abb. 5.3: Querschnitt des Brennstabes G 16 in HShe des unteren Hiill-
risses (oben, Vergr.20x) mit Reaktionsproduktschicht zwi-
schen Brennstoff und Hiille (unten, Vergr. 100x)



C

Abb. 5.4: Querschnitt des Brennstabes G 12 dicht tiber dem unteren Hiill-
riss (oben, Vergr. 20x) mit Reaktionsproduktschicht zwischen
Brennstoff und Hiille (unten, Vergr.200x)



Abb. 5.5: Anrisse an der Hiillinnenseite

des Brennstabes G 16 in ei-
nem Querschnitt dicht iliber dem oberen Hillriss (oben) und

in HShe des Risses (unten, Brennstoff ausgebrdckelt).
Vergr. 200x



Anrisse an der Hiillinnenseite des Brennstabes G 8 neben
dem oberen Hiillriss (oben, Brennstoff ausgebrdckelt) und
auf der gegeniiberliegenden Seite des Brennstabquerschnit-—
tes (unten). Vergr. 100x
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6.1 Einleitung

Nach dem erfolgreichen Abschluf des Biindelbestrablungsexperiments DFR-350
/6.1, 6.2/ mit einem maximalen Abbrand von 5,6% wurden neun Brennstidbe aus
diesem Biindel als Trefoil-Bestrahlungsexperiment DFR-435 in der Zeit zwi-
schen Februar 1971 und Februar 1972 zu hbheren Abbrinden bis zu 10% weiter-
bestrahlt. Sechs der neun Stdbe wurden von der GfK bereitgestellt; die Aus-
wahl beschrinkte sich auf die mit dem rostfreien Stahl 1.4988 umhiillten
Stdbe mit den Stabnummern G8, G9, G12, Gi16, G19 und G24; zwei dieser Stibe
wurden wegen auftretender Hiillschidden wdhrend des Bestrahlungsverlaufs ge-
gen die Reservestidbe G7 und G17 ausgetauscht. Von diesen acht eingesetzten

Stiben wurden insgesamt fiinf im Laufe der Bestrahlung defekt.

Anhand der Geftgeaufnahmen und der a-Autoradiographien wurden an Querschnitts-—
proben der defekten Stidbe in sich differenzierte starke Reaktionszonen zwi-
schen Brennstoff und Hiille sowie ein Korngrenzenangriff der Hiille und Plu-
toniumVerteilungen beobachtet, die in unbeschddigten Sti#ben nicht auftre-
ten. Diese Phidnomene sowie besondere Erscheinungen im Brutstoffbereich wurden
mit der abgeschirmten Elektronenstrahl-Mikrosonde untersucht. Hierzu stan-
den das Ger#dt MS 46 der Firma Cameca und das wdhrend dieser Untersuchungen
fiir bestrahlte Proben zum ersten Einsatz gekommene kombinierte Gerdt JRXA-

50 der Firma Jeol, das die Funktion einer Elektronenstrahl-Mikrosonde und

eines Rasterelektronenmikroskops in sich vereinigt, zur Verfiigung.

Tab.6.1: Ausgewdhlte Proben fiir die Mikrobereichsanalyse

Stab Probe Position [mm]a) Bemerkung

C8 8ab) 161 (5.Ebene) Bereich mittlerer Stableistung
G12 8bb) -1 (4.Ebene) unterer Brutstoffbereich

G16 6 218 Bereich max. Stableistung

N

G16 17 26 g unterer Brennstoffbereich;

G16 18 22 spez. Prdparation fiir die

G16 ]9b,c) 14-19 Mikrobereichsanalyse

G16 ISb) 12 unterer Brennstoffbereich
a)

Abstand vom unteren Ende der Brennstoffzone

b)
c)

RiB in der Schnittebene

Wird in einem anderen Bericht dokumentiert



Die Untersuchungen beschrinkten sich auf die defekten Stidbe und bei die-
sen im wesentlichen auf den Stab G16, damit mit Hilfe von Proben aus ver-
schiedenen Schnittebenen eines Stabes auch Aussagen fiir das axiale Ver-—
halten der Sti#be gewonnen werden konnten. In Tab.6.1 sind die untersuch-
ten Proben sowie deren Schnittlage angegeben. In Tab.6.2 sind die wich-
tigsten Brennstoff- und Bestrahlungsdaten der untersuchten Proben zusam-

mengestellt; sie sind ausfiihrlich in /6.1/ beschrieben.

Die Aufgaben erstreckten sich schwerpunktsmidfig auf die Uran- und Plutonium-
Verteilung im Brennstoff, das Reaktionsverhalten des Brennstoffs und der
Hiille gegeniiber dem in die defekten Stdbe eingedrungenen Kiihlmittel und

auf die Aufkohlungserscheinungen der Hiille. Die Nachuntersuchungen am Be-
strahlungsexperiment DFR-435 sind im Rahmen der Mikrobereichsanalyse noch
nicht abgeschlossen und werden an der Probe 19 aus dem Stab G16 hinsicht-

lich der Bruchphinomene des Hiillmaterials abgeschlossen werden.

Tab.6.2: Die wichtigsten Brennstoff— und Bestrahlungsdaten

Brennstoffdaten der Mischoxid-Tabletten

Zusammensetzung 20,4% Pu, 79,6% U
Pu-239-Gehalt 92% Pu-~spaltbar/Pu-gesamt
Anreicherung 867 U-235/U-gesamt
Ausgangsstichiometrie 2,00

Tablettendichte 89,47 th.D,
Tablettendurchmesser 5,04 mm

Radiale Spaltbreite 100 um

Hillmaterial 1.4988

Wandstirke 0,38 mm

Brutstoffdaten der UOZ-Tabletten

Zusammensetzung U-nat

Ausgangsstdchiometrie 2,00

Tablettendichte 95,37 th.D.
Tablettendurchmesser 5,09 mm

Bestrahlungsdaten

Position (mm) 0 20 160 220
Max.Stableistung (W/cm) 275 290 370 390
Max.Htillinnentemp. (°C) 650 630 480 400
Abbrand (%) 7,0 7,3 9,6 9,8
Bestrahlungszeit 15.2.71 = 22.2,72 (226 d Vollast)

gesamte Bestrahlungszeit (DFR~350 + DFR-435): 429 d Vollast
Kithimittel A 70% Na,v3OZ K, 20-40 ppm Sauerstoff




6.2 Uran-Plutonium-Verteilung im Brennstoff

Die Bestimmung der radialen Konzentrationsabhidngigkeit des Urans und
Plutoniums im Brennstoff wurde an vier Brennstabquerschnitten unterschied-
licher Schnittlage quantitativ durchgefiihrt (Abb.6.1, 6.5, 6.8 und 6.12).
Wie bereits in den entsprechenden d—Autoradiographien qualitativ zu erken-
nen ist, tritt in diesen Proben eine radiale Entmischung mit einer Plu-
tonium-Anreicherung am Zentralkanal nur in sehr geringem MaBe auf. Dagegen
wird in den unbeschiddigten Stdben G9, G17 und G19 die gewohnte Plutonium~
Anreicherung am Zentralkanal beobachtet. Die experimentellen Ergebnisse

sind in Tab.6.3 zusammengestellt,

Tab.6.3: Plutonium—Anreicherung am Zentralkanal (ZK) der untersuchten
defekten Stibe

'+ Probe G16/15 Gl6e/17 G8/8a Gl6/6
Position (mm)" 12 26 161 218
max.Stableistung (W/cm) 285 295 370 390
PuO2 am ZK (%) 22 22 26 39

+
Abstand vom unteren Ende der Brennstoffzone

Phinomene und Mechanismus der radialen Plutonium—Umverteilung in unbe-
schidigten Mischoxid-Brennstidben sind hinreichend bekannt /6.3/. In be-
schiddigten Stdben wird die radiale Umverteilung durch den Einfluf des
eindringenden Kiihlmittels zum Teil wieder abgebaut, wobei zus#tzlich

ein starker axialer Brennstoffkomponententransport (U-0Oxide) aus dem
Bereich maximaler Stableistung des Brennstabs in Richtung zum unteren '
Stabende: einsetzt (s.Tab.6.3). Diese Umverteilungsphdnomene werden durch
folgende Faktoren verursacht: (1) Erniedrigung der St8chiometrie des
Mischoxids durch Reaktion der HuReren Brennstoffzone mit dem Kiihlmittel,
insbesondere im Bereich der maximalen Stableistung des Brennstabs; da-
raus resultierende Erhd8hung des PuO-Partialdrucks; (2) Erleichterung

des axialen Materietransports durch den axialen Temperaturgradienten
{iber den Spalt zwischen Brennstoff und Hiille infolge der Hiillaufweitung
nach der RifRbildung; (3) bevorzugte Reaktion des Kithlmittels mit Uran
und weniger mit Plutonium, insbesondere im Bereich maximaler Stableistung
(Abb.6.2, 6.3, 6.6 und 6.7). Es ist wahrscheinlich, daB der Gasphasen-

transport von Pu0 in radialer und von UO2 und UO3 in axialer Richtung



jeweils entgegengesetzt zum Temperaturgradienten flir die Umverteilungs-
phidnomene in defekten Mischoxid-Brennst#ben verantwortlich ist., Der star-
ke Brennstoffkomponententransport mit einem Plutonium~Maximum im Stab~-
leistungsmaximum des Brennstabs wurde bereits im friiher nachuntersuch-
ten Bestrahlungsexperiment Mol 7A beobachtet, in dem der Stab 4 wihrend
der Bestrahlung defekt geworden war /6.4/.

6.3 Sauerstoff-Verteilung im Brennstoff

Der Einbruch des Kiihlmittels in den Brennstab hat eine Anderung der Kon-
zentration und der Verteilung des Sauerstoffs im Brennstoff zur Folge. Die
Ausgangsstd8chiometrie (O/M)o des Brennstoffs betrdgt 2,00 und erh8ht sich
wdhrend des Abbrands durch die Pufferwirkung der entstehenden Spaltproduk-
te Mo und Tc nur unwesentlich /6.5/. Durch die Reaktion des Kiihlmittels

mit dem Brennstoff unter Bildung mehrkomponentiger Alkali~(U,Pu)-Oxide wird
die Sttchiometrie auf den Wert von etwa 1,96 erniedrigt, der aber noch von
der Temperatur und der Plutonium-Konzentration im Mischoxid abhingt /6.6/.
Experimentelle Hinweise in Probe 8a des Stabs G8, die auf der gemessenen
Mo-Konzentration in den metallischen Ausscheidungen (Abb.6.4) und der MoOz-
Konzentration im Mischoxid beruhen, lassen darauf schlieBen, daR die
Brennstoffstdchiometrie im Bereich maximaler Stableistung des Brennstabs
den Wert 0/M = 1,96 erreicht hat, die thermodynamischen Rechnungen auf

der Basis der Mo/MoOz—Verteilung /6.7/ fiihren jedenfalls zu einem Wert

O/M < 1,98 in der Probe 8a des Stabs G8., Im Bereich maximaler Stableistung
kann also thermodynamisches Gleichgewicht zwischen dem stark unterst8chio-
metrischen Brennstoff, dem Kiihlmittel und der Alkali-(U,Pu)-Oxid~Phase an-
genommen werden. Diese Phase ist in der Schicht meistens nicht homogen aus-—
gebildet, sondern ist nur an den Oberfldchen der BrennstoffkSrner entstan-

den.

Dagegen konnte der Wert O/M = 1,96 in einer Untersuchung an der Probe 15
aus dem Stab G16 am unteren Ende der Brennstoffzone nicht bestdtigt wer-

den. Thermodynamische Rechnungen mit Hilfe des Mo/MoO,-Gleichgewichts im

Brennstoff /6.7/ und der experimentellen Ergebnisse ai einer Querschnitts-
probe in HB8he eines Risses im unteren Teil des Brennstabs zeigen (Abb.6.11),
daB die St&chiometrie des Brennstoffs nahezu radiusunabhidngig ist und den
Wert O/M = 1,99 - 0,003 + 0,005 hat. Die StSchiometrie des Brennstoffs ist
im unteren Brennstoffbereich mit der héchsten Hiilltemperatur durch die

sehr starken Oxidationsreaktionen an der Hiillinnenseite (Abb.6.9, 6.10,

6.13, 6,14, 6,17 und 6,18), also durch das Sauerstoff-Potential dieser



Reaktionsschicht bestimmt. Hier ist also thermodynamisches Gleichgewicht
zwischen dem leicht unterstdchiometrischen Brennstoff und der Hiillmaterial-

oxidschicht anzunehmen.

Unmittelbare Sauerstoff-Messungen im Brennstoff und der Reaktionszomne
wurden an Probe 18 des Stabs G16 durchgefiihrt (ABb.6.17 und 6.18). Das
Sauerstoff-Verteilungsbild der Reaktionszone zwischen Brennstoff und
Hiille und das Sauerstoff-Konzentrationsprofil zwischen Zentralkanal und
Hiille zeigen deutlich einen starken Anstieg der Sauerstoff-Konzentration
in der aus oxidierten Kiihlmittel— und Hiillmaterialkomponenten bestehen-
den Reaktionszone um den Faktor zwei gegeniiber dem reinen Brennstoff.
Fin betrdchtlicher Teil des urspriinglich an den Brennstoff gebundenen
Sauerstoffs ist somit im unteren Brennstabbereich mit der h&chsten Hill-

temperatur zur Oxidation der inneren Hiillschicht verwendet worden.

6.4  Brennstoff-Kithlmittel~Hiillmaterial—Reaktionen

In den defekten Stdben treten zwei verschiedene Typen oxidischer
Reaktionsschichten zwischen Brennstoff und Hiille auf, deren Lage im
Brennstab von der Hiilltemperatur und der Stableistung abhingt:
(a) oxidierte Hiillmaterialkomponenten mit geringen Mengen Na-K-Oxid
und Na-K-Ba-Chromat auf der Hiillinnenseite der Reaktionsschicht,
die im Gefligebild hellgrau erscheinen (Abb.6.9, 6.13 und 6.17);
(b) Na—K-Cs-U-0Oxid-Phasen, die teilweise noch geringe Mengen Mo,Zr und
Ba enthalten und im Gefiigebild matt und dunkelgrau aussehen (Abb.6,2
und 6.6); die U-Konzentration in diesen Phasen liegt deutlich unter

der im reinen Mischoxid.

Die vorwiegend Hiillmaterialkomponenten enthaltende Oxidschicht tritt nur
am unteren heifen Brennstabende auf. Es wird ausschlieBflich ein flichen-
hafter Angriff der Hiillinnenseite beobachtet. Die Cs~ und Te-Konzentration
liegt hier im 1000 ppm-Bereich. Cr liegt als Oxid in erhdhter Konzen-—
tration oft an der Brennstoffseite der Reaktionszone angereichert vor.

Der vor der Defektbildung dominierende Korngrenzenangriff, wie er in den
unbeschddigten Stdben beobachtet wird, tritt stark zurlick, da diese Zo-

ne von der fortschreitenden Reaktionsfront der Oxidschicht nach der De-
fektbildung aufgezehrt wird. In dem noch verbliebenen aufgelockerten Ge-
fiige mit Korngrenzenangriff der Hiille konnten keine fliichtigen Spaltpro-

dukte nachgewiesen werden (Abb.6.9, 6.13 und 6.17), hier wurden nur oxi-



dierte Hiillkomponenten beobachtet, wie aus den Sauerstoff-Verteilungsbil-
dern in der Hiillangriffszone zu erkennen ist (Abb.6.17, 6.20 und 6.21).
Die BrennstoffstSchiometrie im heiBen Bereich des Brennstabs betrigt

etwa O/M = 1,99, wie in Kap. 6.3 gezeigt wurde. Das diesem Wert entspre-—
chende Sauerstoffpotential des Brennstoffs bei 1000°C stimmt mit dem

Sauerstoffpotential des Stahl—(Fe,Cr)304-G1eichgewichts {iberein.

Im Bereich maximaler Stableistung dominiert ein anderes schichtfdrmiges
Reaktionsprodukt zwischen Brennstoff und Hiille, das aus einem mehrkompo-
nentigen Alkalimetall-Uran~0Oxid besteht und eventuell als Uranat vor-
liegt (Abb.6.2 und 6.6). Eine quantitative Analyse konnte wegen ungenii~
gend groBer zusammenhingender Bereiche und abdampfenden Alkalimetalls
wihrend der Messung nicht durchgefiihrt werden, so daB im Augenblick
nicht sichergestellt ist, ob es sich um ein Uranat der Form KUO3 oder

Na U0, handelt. In jedem Fall ist die Reaktion des Brennstoffs mit dem
Kalium gegeniiber der Reaktion mit dem Natrium bevorzugt. Wahrscheinlich
ist KUO3 wegen seiner hBheren Packungsdichte stabiler als Na3UO4, was die
bevorzugte Kalium—Reaktion mit dem Brennstoff erkldren kdnnte. Die be-
vorzugte Kalium—Reaktion hitte dann eine geringere Hiillaufweitung des
defekten Stabs in einem Na-K-Kijhlmittel als eine Natrium-Reaktion in

einem reinen Na-Kiihlmittel zur Folge.Eine Priifung dieses Sachverhalts

konnte im Defektstabprogramm erfolgen.

6.5 Reaktionsverhalten der Brutstofftablette

Aus dem Stab G12 wurde die Brutstofftablette etwa | mm unterhalb des un-
teren Ubergangs Brennstoff-Brutstoff rasterelektronenmikroskopisch und
mikrobereichsanalytisch untersucht (Abb.6.19, 6,20 und 6.21). Im Geflige-
bild in Abb.6.20 ist zu erkennen, daB zwischen dem Brutstoff und der Hiille
zwel schichtférmige Reaktionszonen auftreten, deren innere aus Cs-U-Pu-
0xid und deren HuBere vorwiegend aus oxidierten Hiillmaterialkomponenten
besteht. Im Inneren der Brutstofftablette konnte in und zwischen den
Kérnern auch in ausgebrochenen Stellen des Kornverbands kein Cdsium fest-
gestellt werden (Abb.6.19). Der durch das eingedrungene Kiihlmittel indu-
zierte schichtférmige Hiillangriff setzt sich in HShe der Brutstofftablet-
te als reiner Korngrenzenangriff im Hiillinneren fort (Abb.6.20 und 6.21),
jedoch werden auch hier in den Korngrenzen auBer oxidierten Hiillmaterial-

komponenten keine Spaltprodukte nachgewiesen. Der schichtf8rmige und der



Korngrenzenangriff an der. Hiillinnen~ und —auBenseite hat im Bereich der
unteren Brutstofftablette des defekten Stabs GI2 zu einer Hiillschwidchung

gefiihrt, die die unangegriffene Hiille bis auf 170 um reduziert hat.

6.6  Aufkohlung der Hiille

Die Kohlenstoff-Konzentration im Hiillmaterial wurde in zwei Querschnitts-—
ebenen des Stabs G16 - Probe 6 im Bereich maximaler Stableistung und
Probe 15 im Bereich maximaler Hiilltemperatur - durch Punktanalysen be-
stimmt (Abb.6.15). In beiden Proben wird ein leichter Anstieg der Koh-
lenstoff-Konzentration im HuBeren Bereich der Hiille beobachtet, die Pro-
be mit der niedrigeren Hiilltemperatur enth#dlt dabei die hdhere Kohlen-

stoff-Konzentration.

Bei der Wiirdigung der Absolutwerte fiir die Kohlenstoff-Konzentration

sind drei Punkte zu beachten:

(a) wdahrend der Pridparation der Probe mit 0,25 uym-Diamantpaste kdnnen
Polierreste in das Hiillmaterial hineingetragen werden, so daB nicht
auszuschlieBen ist, daB alle MeBSpunkte um einen konstanten Wert zu.
hoch sind;

(b) jeder MeBpunkt stellt den Mittelwert einer etwa 7 umz groRen Fldche
dar, so daB auch die lichtoptisch nicht sichtbaren (Nb,V)C~ und
Cr23C6—Ausscheidungen wihrend der Messung erfaft werden kdnnen; die
angegebene Kohlenstoff-Konzentration bezieht sich also nicht auf die
Stahlmatrix, sondern auf den Gesamt-Kohlenstoff im betreffenden MeB-
punkt von etwa 7 um2 Flidche;

(c) die Kohlenstoff-Profile wurden unter Verwendung einer unbestrahlten

Vergleichsprobe aus derselben Charge mit 0,057 C gewonnen.

Die Aufkohlung der HiillauBenseite erfolgt wahrscheinlich durch den Koh-
lenstoff im Na-K-Kiihlmittel, der bei der Zersetzung von Kohlenwasserstoff-

Resten im Gasplenum des Kithlmittelkreislaufs in L8sung gegangen ist.

6.7 Zusammenfassung

Die Mikrobereichsanalyse hat ergeben, daB die radiale Uran-Plutonium-—
Umverteilung mit einer Plutonium—Anreicherung am Zentralkanal bei einer
Defektbildung in einem Mischoxid-Brennstab zum grdften Teil wieder aus~

geglichen wird, dafiir aber ein starker axialer Uran-Transport aus



dem Brennstabbereich maximaler Stableistung erfolgt. Die durch das Kihl-
mittel induzierten Reaktionen zwischen Brennstoff und Hiille treten als
zwel Typen auf: Im Bereich maximaler Stableistung werden Na-K-Cs—U-Oxid-
Phasen zwischen Brennstoff und Hiille beobachtet, durch die der Brennstoff
in einen stark unterstSchiometrischen Bereich reduziert wird; im Bereich
maximaler Hiilltemperatur werden schichtfSrmige Reaktionszonen aus oxidier-
ten Hillmaterialkomponenten beobachtet, in den Korngrenzenspitzen zusitz-—
lich Reste von K-Na-U-0xid und reine Hiillmaterial-Oxide; fliichtige Spalt~
produkte, wie Cdsium und Tellur werden in den Korngrenzen nicht festge-
stellt; durch die genannten Reaktionsprodukte wird der Brennstoff in die-
sem Brennstabbereich in einen schwach unterst8chiometrischen Bereich re-
duziert. Zwischen ‘Hiille und Brutstoff wird eine Cs-Uranat-Plutonat-Schicht
gebildet, das Innere der Brutstofftablette ist jedoch cdsiumfrei. Die
Hiille wird von der AuBenseite durch den im Kithlmittel gel®sten Kohlenstoff

geringfligig aufgekohlt.
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Abb.6.1: Geflige, a—Autoradiographie und diametrales Uran—, Plutonium-—
und Kalium-Konzentrationsprofil, Stab G8, Probe 8a; die HuBere
Brennstoffzone ist nahezu Pu-frei; die Positionen 1 bis 3 be-—
ziehen sich auf die nachfolgenden Abbildungen 6.2 bis 6.4
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Abb.6.2: Gefligeausschnitt (Pos.2 in Abb.6.1) sowie Sekundidrelektronen—
bild (SEI) und Elementverteilungsbilder desselben Ausschnitts;
die Reaktionszone besteht aus K-Ba-U-Mo-Oxid; Stab G8, Probe 8a
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Abb.6.3: Relative Konzentrationsprofile einiger Elemente in der Reaktions-
zone zwischen Hiille und Bremnstoff (Pos.3 in Abb.6.1); Hauptkompo-
nenten in der Reaktionszone: Na, K, Cs, Ba, Mo und U; Stab G8,
Probe 8a




Abb.6.4: Mehrphasige metallische Ausscheidung im Brennstoff (Pos.l in

Abb.6.1) mit den Hauptkomponenten Mo, Tc, Ru und Rh; Stab G8,
Probe 8a
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Abb.6.5: Gefiige, a~Autoradiographie und diametrales Uran- und Plutonium—
Konzentrationsprofil, Stab G16, Probe 6; die Positionen 2 und 3
beziehen sich auf die nachfolgenden Abbildungen 6.6 und 6.7
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Abb.6,6: Gefiligeausschnitt (Pos.2 in Abb.6.5), Sekunddrelektronenbild (SEI)
und Elementverteilungsbilder desselben Ausschnitts; die Reaktions-—
zone besteht aus Na-K-Cs-U-0Oxid, ferner aus Pu-Tellurid—Ausschei~-
dungen; Stab Gl6, Probe 6
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Abb.6.7: Relative Konzentrationsprofile einiger Elemente in der Reaktions-
zone zwischen Hiille und Brennstoff (Pos.3 in Abb.6.5); Hauptkompo-
nenten in der Reaktionszone: Na, K, Cs und U; Stab G16, Probe 6
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Abb.6.8: Geflige, a—Autoradiographie und radiales Uran- und Plutonium-Kon-
zentrationsprofil, Stab G16, Probe 15; die Positionen ! und 2
beziehen sich auf die nachfolgenden Abbildungen 6.9 und 6.10



Abb.6.9: Gefiigeausschnitt (Pos.l in Abb.6.8), negatives Probenstrombild
(P.) und Elementverteilungsbilder desselben Ausschnitts; die
Reaktionszone ist nahezu brennstofffrei und besteht vorwiegend
aus oxidierten Hiillmaterialkomponenten; Stab G16, Probe 15
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Abb.6.10: Relative Konzentrationsprofile in der Reaktionszone zwischen
Brennstoff und Hiille (Pos.2 in Abb.6.8); die Reaktionszone
ist nahezu brennstofffrei und besteht vorwiegend aus oxidierten
Hiillmaterialkomponenten und K-Ba-Zirkonat; Stab G16,Probe 15
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Ausscheidungen (oberes Bild) sowie Konzentration des im Brenn-—
stoff gelSsten Mo und Cs (unteres Bild) in Abh#ingigkeit vom
relativen Brennstoffradius; Stab G16, Probe 15
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Abb.6.12: Geflige, a—Autoradiographie und diametrales Uran-, Plutonium—

und KaliumKonzentrationsprofil,

Stab Gl6, Probe 17; die Reaktions-

zone 1st nahezu brennstofffrei; die Positionen 1 und 2 beziehen
sich auf die Abb.6.13 und 6.14



Abb.6.13: Gefligeausschnitt (Pos.1 in Abb.6.12), negatives Probenstrom—

bild (AEI~) und Elementverteilungsbilder desselben Ausschnitts;
die Reaktionszone besteht vorwiegend aus oxidierten Hiillmaterial-
komponenten, mehrkomponentigen K-Ba-Oxiden und aus Pd-Fe-Ni-
Ausscheidungen in der Reaktionszone und im Brennstoff; Stab Gl16,

Probe 17
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Abb.6.14: Relative Konzentrationsprofile einiger Elemente in der Reaktions-
zone zwischen Hiille und Brennstoff (Pos.2 in Abb.6.12); die
Reaktionszone ist nahezu brennstofffrei und besteht vorwiegend
aus oxidierten Hiillmaterialkomponenten, K-Chromat-Manganat und
Fe-Ni-Pd-Ausscheidungen; Stab G16, Probe 17
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Abb.6.15: Kohlenstoff-Konzentrationsprofile in der Hiille der Proben 6 und
15 des Stabes G16. Die Profile ergeben sich unter Verwendung einer
unbestrahlten Vergleichsprobe aus derselben Charge mit 0,057 C

Abb.6.16: Gefiige der Probe 18 aus Stab G16; die Positionen ! und 2 beziehen
sich auf die nachfolgenden Abbildungen 6.17 und 6.18
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Abb.6.17: Sekunddrelektronenbild und Elementverteilungsbilder in der
Reaktionszone zwischen Brennstoff und Hiille; an der Hiille Na~K-
Chromat—~Ausscheidungen, die Reaktionszone besteht im wesentlichen
aus aufoxidierten Hillmaterialkomponenten; Stab G16, Probe 18
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Abb.6.18: Relative Konzentrationsprofile einiger Elemente zwischen Zen-
G16, Anhand des Sauer-
stoff-Konzentrationsprofils sind die Na~K~U-Pu-0Oxid~Zone zwi-
schen 0,85 und 1,0 des relativen Brennstoffradius und die Na-K-
haltige oxidierte Hiillinnenschicht (R.) auBerhalb des Brennstoffs

tralkanal und Hiille der Probe 18 aus Stab

erkennbar
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Abb.6,19: Gefiige der unteren Brutstofftablette, Stab GI2, Probe 8b; raster-

elektronenmikroskopische Aufnahmen eines Risses und eines Aus-
bruchs im UOy-Gefiige bei verschiedenen VergrdRerungen (100-,
300-, 1000~ und 3000-fach), Probe im geschliffenen Zustand
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Abb.6.20:

Sauerstoff - Verteilung

Geflige sowie ~ an anderer Stelle - rasterelektronenmikroskopi-
sche Aufnahmen (300- und 1000-fach) und Sauerstoff-Verteilungs-—
bild (1000-fach) in einem Bereich mit starkem Korngrenzenangriff
der Hiille; Stab G12, Probe 8b
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Abb.6.21: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen (100-, 300- und 3000-
fach) in einem Bereich mit starkem Korngrenzenangriff der Hiille
sowie Sauerstoff-, Eisen- und Niob~Verteilungsbilder (1000-fach)
in den Korngrenzenspitzen mit einer 2 um groBen NbC-Ausscheidung;
Stab G12, Probe 8b





