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Kurzfassung

Im Rahmen des Karbid-Bestrahlungsprogramms des Projektes Schneller
Briter wird auch das Na-Bindungskonzept in einer Reihe von Bestrahlungs-
experimenten erprobt. Neben den Bindelexperimenten im DFR (DFR 330/1

und 3) sind dies die Kapselbestrahlungen im FR2 (Vg 6E) und BR2 (Mol 15).

Das Experiment Mol 15 umfaBte 4 Kurzpriflinge, die in einer Kupferkreuz-
kapsel im thermischen FluB des BRZ2 bestrahlt wurden. Wdhrend der Pu-An-
teil (25 %) in allen 4 Priuflingen derselbe war, wurde der M2C3—Gehalt
unterschiedlich spezifiziert. Hinsichtlich Brennstoffschwellen und Auf-
karburierung der Hulle konnte kein signifikanter EinfluB des M2C3—
Gehalts festgestellt werden.

Bei Stableistungen von maximal 1150 W/cm und Hilltemperaturen von maxi-
mal 500°C wurden Abbrénde von knapp 9 % FIMA erreicht, ohne daB es zu
Stabdefekten kam. Die Hillverformungen blieben dabei ausgesprochen

klein (0,3 % max.). Das Hillmaterial war aus dem Werkstoff 1.4970.

Die Brennstoffstruktur ist gekennzeichnet durch eine hochpordse Zone
im Innern, an die sich eine schmale hochdichte Zone anschlieBt. Bei
drei Priflingen wurden Andeutungen eines Zentralkanals gefunden. Zusam-
men mit der anomalen GréBe der Blasen deutet dies auf eine Uberhitzung

des Brennstoffs nach Ausfall der Na-Bindung im Laufe der Bestrahlung hin.



Abstract

Layout, design and post irradiation examination of Na-bonded fuel pins

of the test group Mol 15

Unter the carbide irradiation program performed within the Fast

Breeder Project also the sodium bonding concept is being tested in

a number of irradiation experiments. They include the capsule irradiations
in FR2 (Vg 6E) and BR2 (Mol 15) in addition to the bundle experiments
carried out in DFR (DFR 330/1 and 3).

In the Mol 15 experiment four short samples had been placed in a copper
cross capsule and irradiated in the thermal flux of BR2. The Pu-fractions
(25 %) were identical for all four specimens, but the M2C3—contents were
different according to the specifications. No significant influence of
the M2C3—content was observed on fuel swelling and carburization of the

cladding.

With rod powers of max. 1150 W/cm and cladding temperatures of max. 500°C
burnups of nearly 9 % fima were obtained which did not entail rod defects.
The deformations of claddings remained especially small (0,3 % at the

maximum). The cladding was made of the material 1.4970.

The fuel structure is characterized by a high porosity zone in the interior
followed by a narrow high density zone. On three specimens indications

were found of a central void. This and the anomalous size of the bubbles
suggest fuel superheating after partial blanketing of the sodium bonding in

the course of irradiation.
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1. Einleitung

Die Untersuchung des Verhaltens unterschiedlicher Brennstabkonzepte unter
Bestrahlung bis zu hohen Abbradnden ist Aufgabe des Karbidbestrahlungs-
programmes des Projektes Schneller Briiter /1/, Die verschiedenen Bestrah-
lungsexperimente sollen Aussagen zum Schwellverhalten des Brennstoffs,

zur Spaltgasfreisetzung sowie zum Verhalten der He- und Na-Bindung liefern.

Das Experiment Mol 15 beinhaltet die Bestrahlung von 4 Brennstabpri@iflingen

mit UC/PuC-Brennstoff verschiedener M -Anteile unter Na-Bindung. Um das

2%3
Entwicklungspotential von Brennstoffvarianten untereinander beurteilen zu
kénnen, bedarf es vergleichbarer Bestrahlungsergebnisse, die optimal in so-
genannten "integrierten"Experimenten realisiert werden kdnnen: In einer
Bestrahlungskapsel werden 4 Kurzstdbe unter praktisch gleichen Bestrahlungs-
bedingungen getestet. Um hohe Abbrinde in einem vergleichsweise kurzen Zeit-
raum zu erreichen, werden Brennstdbe mit einem kleinen Brennstabdurchmesser
von 5,6 mm eingesetzt. In dem vorliegenden Bericht wird eine detaillierte
Beschreibung dieses Experiments gegeben. Neben einer Darstellung der Ausle-
gung und Spezifikation wird die Herstellung der Priflinge, der Bestrahlungs-
ablauf sowie die zerstdérungsfreie und zerstdrende Nachuntersuchung dokumen-
tiert. Zum SchluB wird das Brennstoffschwellen, die aufgetretene Brennstoff-
struktur und die Pu-Umverteilung im Vergleich mit bisherigen Bestrahlungser-

fahrungen diskutiert.

Diese Zusammenstellung basiert auf einer Vielzahl von internen Notizen und

Mitteilungen.

In der folgenden Ubersicht snd der Zeitablauf des Experiments und die fir

die einzelnen Schritte verantwortlichen Stellen und Personen angegeben.



Zeitraum Teilarbeit Institution/Hauptbeiteiligter
1972 Voriiberlegung IAR /  Gerken
1972/73 Auslegung und IMF / Freund
Spezifikation PSB Mihling
1972/74 Beschaffung der Bestrah-
lungseinrichtung und IMF / Heckert
technische Betreuung
1972/73 Herstellung Brennstoff Alkem
AERE / Harwell
Brennstab IMF / Jacobi
1973/74 Organisation der Bestrah- IMF / Freund
lung und Betreuung
1973/74 Bestrahlung im BR2 AG Mol / Van den Boorn
1974/75 Organisation der Nachunter- IMF / Weimar
suchung und Betreuung
1974/75 Zerstodrungsfreie RB/Z Scheeder,
Nachuntersuchung / Enderlein
1975 Spaltgasuntersuchung RB/Z /  Schweigel
1975 Keramografie RB/Z / Pejsa
1975/76 Abbrandbestimmung IRCh /  Wertenbach
1976 Modelltheoretische IMF / Steiner
Untersuchung
1975/76 Zusammenfassung und IMF / Weimar, Steiner

Dokumentation

Jacobi, Freund
Bauer




2. Aufgabe und Ziel des Experiments

Die Bestrahlung von Brennstabpriiflingen mit Mischkarbid-Brennstoffen ver-
schiedener M2C3—Anteile unter dexr Bezeichnung Mol 15 soll Aussagen Uber
das Schwellverhalten dieser Brennstoffvarianten liefern. Weiterhin soll die
Bestrahlung Probleme der Vertrdglichkeit zwischen dem Mischkarbid und der
Edelstahlhiille bei Natrium-Bindung aufdecken /2/.

In einer Kupferkreuz-Kapsel (s.Kap.6) sollen 4 Kurzstdbe lbereinander ange-
ordnet bis zu Abbrdnden von ca. 80 MWA/kgM unter somit nahezu identischen
Bedingungen bestrahlt werden. Die zwei Brennstoffvarianten sind Mischkarbid
mit jeweils 10 bzw, 80 % M2C3. Die Bestrahlung soll im thermischen FluB

durchgefiihrt werden, womit bei einem Pu-Anteil von 25 % und Natururan nur

Pu-Spaltungen vorkommen.
Das Ziel dieses Experiments liegt in der Beantwortung der folgenden Fragen:

- Welche geometrischen Ver&nderungen erleiden die Brennstdbe?

- Welche Rickschllisse lassen sich auf die freien und eventuell
behinderten (d.h. bei mechanischer Wechselwirkung mit der Hulle)
Schwellraten der verschiedenen Brennstoffe machen?

- Welche Strukturédnderungen erleiden die Brennstoffe?

- Zeigen die Brennstoffvarianten unterschiedliches Spaltprodukt-
verhalten (Spaltgasfreisetzung, Spaltproduktentmischung)?

- Wird die HUlle durch chemische Angriffe beansprucht und ist

hier ein EinfluR der Na-Bindung erkenntlich?

3. Auslegung

3.1 Auslegungsdaten

Die zum Einsatz kommenden (U,Pu)C-Brennstofftabletten sind durch die fir

die Auslegungsrechnungen bendtigten Daten folgendermafen bestimmt:

- Pu-Anteil Pu/U+Pu 25 % Gew.%

- U-235-Anreicherung Unat

- theoret. Dichte 13,63 g/cm3 fir (U,Pu)C mit 10 % M,Cq
12,82 g/cm3 flir (U,Pu)C mit 80 % M2C3

- Tablettendichte 93 % theoret. Dichte fir beide Varianten

- Tablettendurchmesser 4,47 mm fUr (U,Pu)C mit 10 % M,C

273
4,64 mm fir (U,Pu)C mit 80 % M2C3.



zZum Zeitpunkt der Voriliberlegungen zu diesem Experiment wurden fir den
MC~Brennstoff freie Schwellraten von etwa 3,3 v/o/% A, fir den M2C3—
Brennstoff solche von 2,4 v/o/% A zugrundegelegt, so daf flr den an-
gestrebten Abbrand von ca. 8 % Schmierdichten von 74 % TD f£Ur den MC-

Brennstoff und 80 % flr den M2C3—Brennstoff gefordert wurden.

Die Htille besteht aus austenitischem Edelstahl der Werkstoff Nr. 1.4988

mit folgenden Abmessungen:

- AuBendurchmesser 5,6 mm

- Wandstérke 0,3 mm.

Am oberen und unteren Ende der Brennstoffsdule wird eine Rh-Scheibe

zuxr Abschirmung des axialen FluBanteils angebracht.

Die Brennstdbe besitzen folgende L&ngeneinteilung (Abb. 1):

- oberer Endstopfen 11 mm
- Spaltgasraum 24 mm

- Rh-Scheibe mit Fihrungsstick 3 mm

- Brennstoffsdule 40 mm
- Rh~Scheibe 1 mm
- unterer Endstopfen 14 mm
- Gesamtlénge 93 mm

Die Radialspalte zwischen Brennstoff und Hiille betragen 265 /un(MC) bzw.
180/um(M2C ).

Die Bestrahlung findet im thermischen FluB statt. Die Nominalstablei-
stung wird auf 1050 W/cm festgelegt. Bei der verwendeten Kupferkreuz-
Bestrahlungskapsel vom Typ Mol 13 /3, 4/ sind bei diesen Stablei-
stungen Hilloberfldchentemperaturen von etwa 470°C zu erwarten. Die
Kapselcharakteristik beziliglich der Abh&ngigkeit zwischen Hilloberfla-
chentemperatur und Stableistung ist in Kap. 6 aufgeftihrt. Bei der Stab-
leistung von 1050 W/cm betrdgt die Bestrahlungsdauer bis zu einem

Abbrand von 80 MWA/kgM etwa 3600 h Vollastbetrieb.
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Thermische Auslegung

Das Experiment Mol 15 fand im thermischen FluB statt. Mit Hilfe des
Rechenprogramms MERKUR /5/ wurde die FluBabsenkung flir eine représen-
tative Stableistung von X= 900 W/cm berechnet (siehe Abb. 2). In guter
N&herung laBt sich also die Warmequelldichteverteilung folgendermafBen
ansetzen:

S=8 +8, *r (1)

r r'

a a
{ A,f ar = - J 13 ™ S(r") dr" dr' (2)
r

T(ri) o o

Gleichung (1) in (2) eingesetzt, fihrt zu:

38 (x,)+B(x )

T . - X .1 PR
Aer BT = 40— 3 3 )+ B(x ) L

Die Temperaturspriinge in der Hille und im Natriumspalt berechnen sich

nach:
r
Ha
AT, = =%~ . gn
H
2FKH Ty
und
xr
= X . _Hi
ATNa 2TA on r
Na a

Aufgrund der guten Warmeleitfdhigkeit des Natriums ist der Temperatur-

sprung im Spalt sehr klein, er liegt in der Gegend von 10 - 40 OC.

In Abb. 3 sind die flr die thermische Auslegung relevanten Tempera-

turen im Brennstab als Funktion der linearen Stableistung X aufgetragen.

Die Funktion THa (X) ist dabei durch den Kapselaufbau festgelegt. Die
Werte wurden aus /4/ ibernommen. Die Temperaturen im Brennstoff blei-
ben niedrig; der Schmelzpunkt des Brennstoffs wird auch bei hohen
Stableistungen nicht annihernd erreicht. Die im Laufe des Abbrands
erfolgende Verkleinerung des Spalts zwischen Hille und Brennstoff auf-

grund von Schwellen des letzteren fihrt zu einer leichten Absenkung

der Brennstofftemperaturen.



Dies alles gilt unter der Voraussetzung, daB die Na-Bindung intakt
bleibt. Durch ein Ansammeln von Spaltgasen an liberstehenden Kanten von
Brennstofftabletten kann es zZu einem teilweisen Verlust der Na-~Bindung
kommen, was zu einer starken Temperaturerhdhung im Brennstoff filihrt.
Mit den vorliegenden Rechenprogrammen ist es allerdings nicht méglich,

dieseh Effekt zu berechnen.

Mechanische Auslegung

In Abb.4 sind die nach SATURN 1k gerechneten radiélen Verteilungen

der Hillspannungen bei Vollast (1050 W/cm) aufgetragen. Aufgrund des
relativ grofen Temperaturabfalls von ca. 95 °c in der HUlle werden

an den Rindern Werte von ca. 22 - 23 kp/mm2 erreicht, womit man also in
den Bereich der Streckgrenze kommt. Die Uberschreitung der Streckgrenze
in einem engen Bereich an der AuBenwand ist unbedenklich /6/. Bei Ab-
schalten des Warmestroms tritt allerdings die plastisch abgebaute Span-
nung mit umgekehrtem Vorzeichen wieder auf. Bel einer geringen Zahl
thermischer Zyklen (ca. 10) diirfte es aber noch nicht zum Ermidungs-

bruch kommen.

Aufgrund des niedrigen Temperaturniveaus im Brennstoff, ist das Schwel-
len des Brennstoffs durch Bildung von Spaltgasblasen bis zu einem ge-
wissen kritischen Abbrand hin unbedeutend, so daR die gesamte Schwell-
rate klein bleibt. Man erwartet Schwellraten von ca. 1,4 - 2,0 %/10MWd/
kg Me /7/. Welche physikalischen Mechanismen fir die Bildung und das
Wachstum der Spaltgasblasen letztlich verantwoftlich sind, ist im

Moment noch ungekl&rt.

Bei einer Nominalleistung von 1050 W/cm liegt die mittlere Temperatur
im Brennstoff bei ca. 800°C. Nach /8/ sollte also der kritische Abbrand
bei ca, 7 - 9 % FIMA liegen, womit das Abbrandziel von 80 MWd/kgMe also
in jedem Fall erreicht werden sollte, ohne daB es zum SchlieBen des

Spalts kommt.



Spezifikationen
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Brennstoff /9, 10/

- Material:
~ Pu-Gehalt:
- U-Anreicherung:

~ Pu-Isotopenzusammen-—
setzung:

- Brennstoff-Form:

- Tablettendurchmesser:
- Tablettenhdhe:
- Orthogonalitét:

- Oberfl&chengtite:

- Theoretische Dichte:

- Tablettendichte:

- Kohlenstoffgehalt:

- O- und N-Gehalt:

- Kohlenstoffdquivalent:
12 12

C + TZ'N + IE'O

- U~, Pu-Metall:

- M2C3—Gehalt:

- MC2—Gehalt:

~ Freier Kohlenstoff:

y, C

( 0,75'F%, 2572 ©3

Us, 757 FUg,25)C U

]

Pu/U+Pu 0,25 + 0,01

U
nat

o

Gehalt an spaltbarem Pu > 91

Tabletten
mit Fase, ohne Fase,
ungeschliffen geschliffen
4,47 + 0,03 mm 4,64 + 0,01 mm

5,7+ 0,5 mm
< 0,05 mm, Abweichung der Stirnfléche

Risse: < 0,1 mm breit

< 0,5 mm tief

Abplatzungen: <0,2 mm tief
<25 % Tablettenumfang

13,63 g/cm3 12,82 g/cm3
9 + 1 % TD 93 + 1,5 % TD

+ 0,05 . ses s
4,65 _ 0,10 nicht spezifiziert
O+N < 5000 ppm O+N < 2000 ppm

Angabe des erreichten Wertes im Endprodukt

als Syumme von C, O, N
unterhalb der Nachweisgrenze
< 10 % >80 %

unterhalb der Nachweisgrenze

(metallografischer Nachweis)

unterhalb der Analysengenauigkeit von 500 ppm

- Metallische Verunreinigungen: <3000 ppm (als Summe der angegebenen

Verunreinigungen)
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Die maximal zuldssigen Konzentrationen der einzelnen Elemente dirfen

die folgenden Werte (in ppm) nicht tGberschreiten

Ag: 20
Al: 500
B: 2
Be: 10
Ca: 100
cda: 1
Co: 200
Cr: 300
Cu: 100
Fe: 2000

Seltene Erden: <1 (Nachweis an einem Element)

Ni:
Mg:
Mo:
Mn:
Na:
Pb:
Si:
Sn:

V:

- Cl-, F-Gehalt: 3je < 30 ppm

- Bordquivalent: < 5 ppm

Hille

- Material:
- Chemische Zusammen-

setzung: (Gew.%)

- AuBendurchmesser:
- Innendurchmesser:
- Wandstéarke:

- Geradheit:

- Ovalitat:

~ Zustand:

- KorngréBe:

- Fehler:

500

50
200
200
100
200
800

10
100
200

Zn: 100
Zr: 100

X8CrNiMoVNb 1613, Werkstoff-Nr. 1.4988

Cr:

Ni:

Si:

Mo:

5,6

5,0
0,3

1

15,5 - 17,5
12,5 - 14,5
0,10
0,3 - 0,6
1,0 - 1,5
1,1 -1,5
+ 0,03 mm
+ 0,03 mm
i'0,0B mm
1500

V:

Nb,Ta:

S:
P:
B:
N:

Fe:

<

<
<
<

0,6 - 0,85

10xC < X < 10xC+0,4
0,3

0,045

20 ppm

0,1

Rest

innerhalb der AuBendurchmessertoleranz

Kaltverformung < 5

o
°

lésungsgeglitht 1050 QC/5 min.

abgeschreckt unter Schutzgas

ASTM-Micro KorngrdRe Nr.

entspr., ASTM-E 112 - 63

74

< 0,02 mm in der Wandstdrke
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Einschlisse:

Rauhigkeit:

Bindricke:

Risse:

Oberflé&chenbeschaffenheit:

Brennstab /11/

Konstruktion:

Stabbezeichnung:

Anordnung in der Kapsel:

Brennstoffsdulenlédnge:
Stablédnge:

Axiale FluBabschirmung:

Endstopfen:

Natrium-Bindung:

< 0,02 mm oder < 10_3 mm2

< 0,002 mm (Rt), innere und &duBere

Oberfléche

<'0,005 mm tief

nicht zulassig
Die innere und &dufere Oberfldche muf
frei von Anlauffarben, 01, Schmutz,

Métallspénen u.4. sein.

Identisch flir alle Priflinge mit Aus-
nahme der Tablettendurchmesser und -dich-
ten flir die einzelnen Brennstoffvariatio-
nen (s. Abb. 1)

am unteren Endstopfen

oben: Stab-Nr. 15/9 (M2C )

3
" 15/2 (MC)
15/5 (M2C3)
unten: " 15/6 (MC)
40 i.l mm
93 i'1 mm

Rhodium-Scheibe 4,8 ¢ x 1 mm

(Die Rhodiumscheibe am oberen S&ulen-
ende ist in einem Fihrungsstiick,
Material 1.4988, 4,9 ¢ x 3 mm,
befestigt)

Material 1.4988

Material: Reingt-Natrium

Chemische Zusammensetzung:

K < 150 ppm
02,C,Cl,F (jedes Element) < 30 ppm
N2,S,P,Ca (jedes Element) < 10 ppm
Mg ,Ba,Fe,Ni,Al,Cu,Si1i

(jedes Element) < 5 ppm
Borédquivalent < 5 ppm
C,, in der Bindung < 100 ppm

2
Na-Spiegel <
oberer

5 mm Uber
(Rh+SS) -
Scheibe
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Bindungsfehler: Oberfldche < 5 mm

Volumen < 10 % der
Hilloberfldche

je 10 mm Bindungslénge

Fiillgas: 99.995 He, 20 ppm H,0

1 at

> 90 % He, Rest Ar nach VerschweiBen

Schweifnaht: max. Durchmesser: Stabdurchmesser +
0,125 mm ;frei von Blasen, Poren und
Einschlissen.

Axiale Abweichung < 0,1 mm

~ He-Lecktest: < 10_8 Torrliter/sec He

- Na~Lecktest: kein Leck zulissig (Phenolphtalein-Test)
- ‘Stabdurchbiegung: < 1/1500

-Kontamination: Feste Kontamination: £ 30 0-Zerfdlle/min

cm2 (Mittelwert liber Staboberfléiche)
Wischbare Kontamination:. Nulleffekt

- Stabbegleitkarte: Flir jeden Prifling sind Stabbegleitkarten
zu erstellen, in welchen s&mtliche MeB-

und PrlUfergebnisse aufgefihrt werden.

Herstellung /12/

Der Brennstoff M,C, (PrUfling Nr. 5 und Nr. 9) wurde im Europdischen

273

Institut fir Transurane, Karlsruhe, und der Brennstoff MC (Priifling Nr. 2

und Nr., 6) bei der Firma ALKEM, Hanau, hergestellt. Die wesentlichen Her-

stellungsdaten sind in der Tabelle 1 enthalten.

Brennstoff-Typ M2C3 /13/

Flur die Herstellung des M2C3—Brennstoffes wurde eine Mischung aus

78 w/c U308 und 22 w/o PuO2 hergestellt und anschliefend mit 14,07 w/o
Kohlerstoff gemischt und zu Tabletten verpreft. Die Reaktionssinterung
wurde unter Vakuum bei 8500C/1h und danach bei 1400 ... 1SOOOC/3h und
15500C/2h durchgefiihrt. Das Reaktionsprodukt bestand aus 40 % M2C3 und
60 % MC. Die chemische Zusammensetzung dieses Reaktionsproduktes ent-
hielt u.a. 7,03 w/o Cges (theoretischer Wert fir M2C3), 0,3 w/o O und

. o .
0,8 w/o C Eine zusitzliche Warmebehandlung bei 1450 /4h verringerte

frei
den Kohlenstoffgehalt auf 0,5 w/o. Dieses Produkt wurde in einer Kugel-

mihle gemahlen, dann zu Tabletten gepreft und gesintert.



+
priflingsdaten Mol 15 )

Tabelle 1:
Stabbezeichnung v 15/2 15/6 15/5 15/9
mile 7
AuBendurchmesser (mm) 5,595 (6,000)
Wanddicke (mm) 0,304 (0,300)
Innendurchmesser (mm) 4,992 (5,000)
Brennstofftablette
Typ MC MC M,Co M,Cy
M2C3—Gehalt (%) 9 (<10) 9 (<10) 72 ( >80) 72 (>80)
Pu-Gehalt (%) 23,27 23,27 25,07 25,07
ECC-Gehalt (%) 5,01 5,01 6,82 6,82
Durchmesser (mm) 4,46 (4,47) 4,46 (4,47) 4,635 (4,64) 4,635 (4,64)
Hohe (mm) 5,70 (5,70) 5,70 (5,70) 5,60 (5,70) 5,59 (5,70)
Gewicht (g) 1,13 1,13 1,12 1,12
Dichte (g/cm3) 12,76 12,76 1 11,86 11,84
Dichte in % TD 93,6 (90+1) 93,6 (90+1) 92,5 (93+1,5) 92,4 (93+1,5)
Brennstab
Brennstoffgewicht (g) 7,91 7,94 7,84 7,82
Pu-Gewicht (g) 1,841 1,848 1,966 1,961
Diametralspalt (/um) 0,532 (0,530) 0,532 (0,530) 0,357 (0,360) 0,357 (0,360)
Schmierdichte (%TD) 74,7 74,7 79,7 79,7
Stablénge (total) (mm) 93,26 (93) 93,32 (93) 93,34 (93) 93,2 (93)
Brennstoffsdulenldnge (mm) 39,90 39,94 39,18 39,14

.._‘[‘[._.

Teoretische Dichten:
) ¢ = 13,63 g/cm3

3
)2C3— 12,82 g/cm

+) gemessene Mittelwerte aus den Angaben von ALKEM bzw. TUI,
() Spezifikationswerte o
Us,757 F¥,25

++) IMF/LB-Prifungsprotokoll 128, Rohr Nr. K 1034 und K 1038
Us,757 F¥0,25
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Sinterdaten: 1450°/2p/vak., anschlieBend 1650°C/5 h/Vak.
Daraus ergibt sich eine Tablettendichte von 92,5 % TD. Die Analyse

ergab 75 w/o M. C., und 25 w/o MC und 6,65 w/o Cges’ 0,09 w/o 0 und

23
0,015 w/o C

frei®

Die Verunreinigung mit Kohlenstoff bzw. Sauerstoff wurde

durch die Kohlenmonoxidbildung wdhrend der Sinterung bei 1450°¢
hervorgerufen. Weitere Einzelheiten sind dem Bericht / 13 / zu entnehmen.
In Abb. 5 oben werden die beiden Phasen am fertigen Pellet weiB bzw.
schwarz dargestellt. Abb. 5 unten zeigt das ungeétzte Schliffbild beil
500~facher Vergrdferung. Das Gewicht der Tabletten und S&ule sowie

deren Abmessung ist in der Tabelle.l enthalten.

Es ergaben sich folgende Analysenwerte (w/o):

U = 68,36 Pu/U+Pu = 0,2683
Pu = 25,07

cC = 6,65

Cerei = 0,015

N = 0,09

0O = 0,09

Verunreinigungen (ppm):

Al = 5 Na < 10 Mo < 5
ca = 0,1 Fe = 2000 Ni < 2
Si = 1o B = 0,3 Cr =200
Mn < 2 W = 200 v < 3
Pb < 1 Zn < 10 CL < 5

F = 4

MC-Anteil: 28 w/o (rdntgenografische Nachweismethode)

M2C3—Antell: 72 w/o )

Brennstoff-Typ MC

Der Brennstoff MC wurde ebenfalls durch Reaktionssintern hergestellt,
wobei jedoch der M2C3—Gehalt < 10 % gehalten werden sollte / 14/

Eine Mischung von 37,0 g PuOC und 110,2 g UC wurde gemahlen und zu
Pellets gepreBt, die bei 16500C/2h/Vak. gesintert wurden. Nach dem
Sintervorgang bei 1650°C wurde die Temperatur flir 2h auf 1400°C gehal-

ten, um die Umwandlung von MC2- in M2C3—Phasen zu erleichtern.
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Es entstand ein Reaktionsprodukt mit einem M2C3—Gehalt von ca. 9 %.
Dieser Wert wurde sowohl aus dem ECC-Gehalt als auch aus dem keramo-
grafischen Schliffbild (Abb.6) ermittelt. Die Tablettendichte betrug

93,5 %.

Das Gewicht von Tabletten und S&ule sowie deren Abmessung ist in

Tabelle 1 erthalten.

Es ergaben sich folgende Analysenwerte (w/o):

U = 71,45 Pu/U+Pu = 0,2457
Pu = 23,27 (EcC = 5,01 %)
c = 4,61

Corai = 0,105

N = 0,168

o = 0,364

Verunreinigungen (ppm) :

AL < 20 Fe 25 Cr = 15
cd= 1,5 B = 0,2 \ = 5
si < 10 W < 100 cL < 10
Mn < 10 Zn < 10 F o= 2
Pb = 10 Mo = 20
Na ; 10 Ni = 75

Hillrohre, Endstopfen und Strukturteile

Als Hillmaterial wurden Rohre aus Werkstoff Nr. 1,4988
(X8CrNiMoVNb 16 13), Charge 25116 mit der Abmessung 5,6 ¢ 0,3 (mm)
der Firma Mannesmann verwendet. Aus der gesamten Rohrlieferung wurden
die HUllrohre mit den geringsten Abweichungen von den spezifizierten
Nominalwerten ausgesucht., Die minimalen und maximalen Werte flr Wand-
stdrke, Innen- und AuBendurchmesser gehen aus der Tabelle !}
hervor.

Chemische Analyse (w/o):

c = 0,05 S = 0,005 N = 0,090
si = 0,58 cr = 16,30 = 0,77
Mn = 1,33 Ni = 13,65

P = 0,020 Mo = 1,42



Flir die Endstopfen und das Flhrungsstlick wurde ebenfalls der Werk-
stoff 1.4988, VvDM-Schmelze Nr. 71514, verwendet.
Die HUllrohre, Endstopfen und Strukturteile wurden im IMF bearbeitet

bzw. hergestellt und geprift.

Zusammenbau

Sdmtliche Einzelteile, inklusive Brennstoff, wurden der UKAEA in
Harwell/England, beigestellt. Dort wurde der untere Endstopfen einge-
setzt und verschweiflt, die SchweiBnaht geprift und das einseitig ver-
schweilite Hillrohr gefillt. Bei Raumtemperatur wurde die untere Rhodium~
scheibe, das Natriumpellet (ca. 0,23 g, Lange ca. 12 mm), die Brenn-
stoffsdule und dann die obere Rhodiumscheibe mit Flihrungsstick einge-
fiillt. AbschlieBend wurde der obere Endstofpen eingesetzt und ver-
schweiBt., Abb. 7 zeigt die Durchleuchtung der ungebundenen Stédbe. Man
erkennt, daB bei Stab 2 das obere Rhodiumpldttchen nicht auf der Tab-
lettensdule liegt und daB sich bei Stab 5 das untere Rhodiumpl&ttchen
beim EinflUllvorgang gedreht hat. Lediglich Stab 6 weist bereits nach dem
Einfillvorgang und dem VerschweiBen des oberen Endstopfens einen ein-
wandfreien Aufbau, d.h. keine sichtbaren Abstdnde zwischen dem einge-

flillten Na-Pellet, Brennstoff und Rhodiumpl&dttchen, auf.

Natriumbindung und deren Prifung

Das Natriumpellet wurde bei 500 bzv. 615OC aufgeschmolzen, wobei gleich-
zeitig der Stab mit einer Frequenz von 20 oder 30 Hz und einer Amplitude
von 2 und 5 mm vibriert wurde. Dieser Vorgang muBte z.T, bis zu zehn-
mal wiederholt werden, um eine fehlerfreie Natriumbindung zu erzielen,

wobeli deren Porenfreiheit jedesmal geprift wurde.

Durch diese mechanische und thermische Beanspruchung der Stédbe 1laBRt sich
auch der innere Aufbau der Stdbe nach der Na-Bindung erkldren (Abb. 8).
Bei jedem Stab liegt die obere Rhodiumscheibe mit ihrem Flihrungsstlick
nicht auf der oberen Tablette. Die R&ntgendurchleuchtung (Abb. 8)

von Stab 9 l&4Bt sogar erkennen, daf sich die Rhodiumscheibe aus dem
Fihrungsstilick geldst hat. Ebenso erkennt man hier Brennstoffpartikel,
die auf dem Natriumspiegel schwimmen. Wegen des Vibrierens des senk-
recht stehenden Stabs haben dabei die Tabletten, deren Stirnfldchen
nicht exakt planparallel waren, die Lage minimaler potentiellkr Energie
eingenommen. Das filhrte zu der exzentrischen Lage der Tabletten im

Brennstab.



Dieser Zustand wurde durch das erstarrende Natrium fixiert und bis zur
ersten thermischen Beanspruchung in Mol beibehalten. Die Prifung der
Natriumbindung wurde mit einer punktfdrmigen Wirbelstromsonde ausge-
fiihrt. Dabei bewegte sich diese Sonde axial zum langsam rotierenden
Brennstab. Die Steigung der daraus resultierenden Prilifspirale betrug
etwa 0,1 mm pro Umdrehung. Die mit einer Frequenz von 10 ... 50 kHz
gespeiste Sonde erzeugte in der Natriumschicht elektrische Wirbel-
stréme , die auf die Impedanz, d.h. auf den komplexen, elektrischen
Widerstand der Sonde zurickwirken. Diese RlUckwirkung war ein MaB fiir
die Anderung der Natriumschichtdicke. Die Anderung des Widerstandes
wurde mit einer Brlickenschaltung in eire elektrische Spannung umgewan-
delt, verstdrkt und registriert. Mit einem besonderen Schreibsystem
erfolgte die Darstellung der Abwicklung des Brennstabumfangs Uber die

Stablédnge (Scan).

Zur Einstellung der Empfindlichkeit diente ein HiUllrohr, in das eine
Kupferhlilse gepreBt war. Diese Kupferhiilse hatte etwa die gleiche
Stdrke wie die Natriumschicht und besaB Uber Linge und Umfang verteilt,
kleine, radiale Bohrungen, die Poren in der Natriumbindung simulierten.

In Abb. 9 ist oben die Wirbelstromprifung dieges Testrohres dargestellt.

Wegen des in Harwell verwendeten Diskriminators ergab sich jeweils nach
ca. 33 % Amplitudendnderung des Prlifsignals eine Intensitédtsdnderung am
Registriergerdt von schwarz auf weifl, wodurch Linien gleicher Bindungs-
qualitdt entstanden. Aus der Bindungspriifung mit Wirbelstrom (Abb. 9)
erkennt man, daB keine Poren im Natrium vorhanden waren, und daB die
Schichtdicke im Bereich jeder Tablette Uber den Stabumfang unterschied-
lich war. Dieser Effekt, der auf die exzentrische Lage der einzelnen Tab-
letten im Brennstab zurlickzuflihren ist, 148t sich besonders beim Ver-
gleich der Wirbelstromaufnahme des Stabs 6 mit der der anderen Stédbe
erkennen. In den Aufnahmen flir Stab 2, 5 u.9 wurden die Positionen der
Tabletten besonders gekennzeichnet, wobei alle Tabletten jeweils alter-
nativ, mit Ausnahme Stab 5/Tablette 7, von unten nach oben exzentrisch
versetzt sind, was auch aus der Réntgendurchleuchtung (Abb. 8) hervor-
geht. Beli dem Stab 6 (Abb, 9 ) wurde im Verhéltnis zu den anderen Sté-
ben zufdllig eine anndhernd tiber den Umfang konstante Natrium-Schicht-
dicke erzielt, Lediglich iber die Stablinge sind Unterschiede zu be-
merken, die sich bei der Wirbelstrompriifung als horizontale, weiBe

Streifen bemerkbar machen.



5.6 Abnahme

Die Abnahme der Priflinge erfolgte in Harwell durch die GfK/15/.

Dabei wurde u.a. folgendes festgestellt:

~ Bei den St&ben 2, 5 und 6 war der axiale Mittenversatz der Endstopfen

geringfligig grdBer als spezifiziert.

— Durch die thermische und mechanische Behandlung wdhrend der Na-
Bindungsprozedur lagen die oberen Rhodiumscheiben mit ihren Flhrungs-
stiicken 1...3 mm lUber der Tablettensdule. Eine Besch&digung von Hull-

rohr oder Brennstoff konnte nicht beobachtet werden (Abb. 8).
~ Der Stab 5 wies kleine Kratzer am unteren Ende auf.

Der gesamte Stabaufbau ist aus der Rdntgenaufnahme (Abb.8) zu erkennen.
Bemerkenswert ist hier der stufenfdrmige Versatz der Brennstofftablet-

ten, hervorgerufen durch die mechanische und thermische Behandlung.

6. Bestrahlungseinrichtung

Die vier Priflinge sind in einer mit NaK gefiillten Kupferkapsel von kreuz-
férmigem Querschnitt lbereinander angeordnet und zwar sind sie liber Muffen-
kupplung fest miteinander verbunden. Eine schematische Darstellung der Kapsel

im Lings- und Querschnitt findet man in den Abb. 10 und 11.

Aus Korrosionsgriinden ist die Kupferkapsel innen mit einer Ni-Schicht lber-
zogen. Das Kupferkreuz sitzt im &uBeren Kapseltrdgerrohr (INOX) und ist mit
diesem an den zwel Endstopfen verschweiBft. In die Fliigel des Kupferkreuzes
sind Aussparungen eingefrdst, in denen sich die Thermoelemente befinden.

Die axiale Lage der Thermoelemente, die Form und Anordnung der Aussparungen
flir die TE-MeBstellen und die TE-Fiihrungen gehen aus Abb.lO hervor. Die
geradzahligen Schnitte beziehen sich auf die TE-Mefstelle und die ungerad-
zahligen auf die Art der TE-Fitihrungen. Wie aus den Schnitten 2,4,6 und 8
hervorgeht, sind die Thermoelemente immer paarweise angeordnet und zwar

auf derselben axialen HOhe. Wéhrend die Prtiflinge 6, 2 und 9 nur mit jeweils
einem TE-Paar bestlick sind, befinden sich auf der H&he des Priiflings 5 vier
TE-Paare, die in v8llig symmetrischer Weise auf gleicher H8he auf den vier
Fliigeln des Kupferkreuzes angeordnet sind. Man kann aus den Unterschieden
der T-Messungen dieser TE-Paare auf die GrdBe der MeBgenauigkeit bei allen
Priflingen schliefen. Es sei noch bemerkt, daB die Kapsel mit einem Druck

von 2 at He beaufschlagt wurde und keine Druckregelung hatte.



Die Bestrahlung der vier Priiflinge begann am 26.11.73 im Zyklus 10/73
und endete mit dem Ausbau am 26.9.74 nach dem Zyklus 8/74.

Die Positionierung der Kapsel in den einzelnen Zyklen ist in Tabelle 2
neben der Zyklusdauer, FluB- und Dosisangaben aufgefthrt. Abb. 12
zeigt die Positionskarte des BR2-Cores. Die Positionen, die von der

Kapsel im Laufe der Bestrahlung besetzt waren, sind schraffiert.

Der thermische FluB in den einzelnen Bestrahlungspositionen war durch-
weg um ca. einen Faktor 10 grdBer als der schnelle FluB., Leider gibt
es flr die entsprechenden Zyklen und Bestrahlungspositionen - so weit
bekannt - keine Werte flr die axialen FluBverteilungen, so da auch

kein Vergleich zwischen axialer Leistungs- und FluBverteilung durchge-

Als MaB flr die Verteilung der Spaltungen und damit auch des Flusses
in den letzten Zyklen, wird der axiale Zr/Nb 95 y-scan angesehen.
Derselbe ist zusammen mit der Abbrandverteilung lber der originalen

Kapselgeometrie in Abb.17 aufgetragen (siehe 9,3)

7. Ablauf der Bestrahlung

7.1 Reaktorzyklen und NeutronenfluB
fihrt werden kann.

7.2 Temperatur und Stableistung

Wie schon im vorhergehenden Kapitel n&her beschrieben, ist die bei

der Bestrahlung von Mol 15 verwendete Kupferkreuz-Kapsel auf der Hdéhe
der Priflinge mit einer Reihe von TE-Paaren ausgestattet. Gemessen
werden die Temperaturdifferenzen zwischen den beiden Thermoelementen
eineg Paares. Jeder Temperaturdifferenz AT ist eine bestimmte Stab-
leistung eindeutig zugeordnet; den genauen Wert kann man aus der Kapsel-
charakteristik ermitteln (siehe Abb., 13). Aus den Kurven THi = fl(x)

und THa = £, (yx) der Abb. 13 kann man die Werte fiir die Hillinnen-

2
bzw. HillauBentemperatur ablesen.

Die hauptsdchlichen Schwierigkeiten bei der verwendeten Kupferkreuz-
kapsel liegen in der Zentrierung des Kupferkreuzes im &uBeren Kapsel-
rohr. Bei schlechter Zentrierung flieRen Uber die vier Fligel des
Kupferkreuzes verschieden groBe Widrmemengen ab. Dies fihrt zu unter-
schiedlichen Werten flr AT auf den vier FllUgeln. Die Mittelwerte der

vier AT's sollte aber ein brauchbares MaR fiir die Stableistung sein.



Tabelle 2:

Bestrahlungsablauf von Mol 15/1

Zyklus Zeitraum Dauer Kanal therm.d schneller® |0£f/ Oth Dosis
Nr. von bis (@ VOl;aSt ~80% 1O14 . 1013 X 1022
nom’ (n/cm?sec)| (n/cm® sec) (n/cn*)
10/73 16,11, - 13.12.73 14,6 X 49 1,69 3,19 0,189 2,80
11/73 13.12. - 14. 1.74 24,8 K 11 2,03 3,84 0,189 4,96
1/74 14, 1. - 13. 2.74 22,6 K349 2,14 4,04 0,189 4,80
2/74 13. 2. - 15, 3.74 20,5 K 11 2,03 3,84 0,189 3,90
3/74 15, 3. - 11. 4.74 4,0 H 23 2,37 4,48 0,189 0,90
4/74 11. 4. - 11. 5.74 21,1 K311 2,24 1,52 0,068 3,60
5/74 11. 5. - 27. 6.74 18,7 H337 1,95 3,69 0,189 2,97
6/74 27. 6 - 26. 7.74 17,9 H323 2,80 3,25 0,116 5,01
7/74 26. 7. - 2. 9.74 25,1 H323 2,80 3,25 0,116 6,04
8/74 2., 9. - 26. 9.74 14,9 H323 2,80 3,25 0,116 3,70




Bekanntlich ist der Prifling 5 mit vier TE-Paaren bestiickt. Aus den
Messungen dieser vier TE-Paare kann man also die MeBgenauigkeit ab-
schdtzen. Aus den beiden Zyklen 10/73 und 11/73 wurdern représentative
MeBwerte von AT herausgegriffen und in der Abb.1: azimutal auf-

getragen. Danach weichen die Werte AT im Zyklus 10/73 um ca. + 8

o

bis -12 % vom Mittelwert ab und im Zyklus 11/73 um + 9 % bis -19 %.

Ganz grob laBt sich sagen, daB die Werte fiir die Stableistung bei den
Priiflingen 2, 6 und 9 nur auf + 10 % genau sind. Beim Priifling 5 ist
die Genauigkeit naturgemdf weit besser, da die vier Ar ausgemittelt
wurden.

In der Tabelle 3 sind die Utber den Zyklus gemittelten HillauBentempe-
raturen und Stableistungen der vier Priflinge zusammengestellt sowie
die maximalen Stableistungen in den verschiedenen Zyklen. Die jeweili-
gen Werte des Prlfling 5 sind schon Mittelwerte aus den Messungen der
vier Thérmoelement—Paare. Wie man aus Tabelle 3 ersieht, liegt das

Stabléistungsmaximum bei den Priflingen 5 und e.

Thermische Abbrandberechnung

Die Bestimmung des thermischen Abbrands der Priiflinge erfolgt lber die
aus den Thermoelement-MeBwerten AT gemdB der Kapselcharakteristik

gewonnenen Stableistungen nach der Formel:

A = %_f)l ii t, 1073 (Mwd/kgM)

mit £ = Umrechnungsfaktor Schwermetall/Brennstoff
1 = Brennstofflidnge (cm)
m = Brennstoffgewicht (g)
i; = mittlere Stableistung (W/cm) im i.Zyklus
ti = Bestrahlungszeit (d) (Vollastdquivalent)

im i,Zyklus

Der so definierte Abbrand ist also auf das Schwermetall- und nicht auf das
Brennstoffgewicht bezogen. In der Tabelle 4 sind die aus den MeBwer-
ten berechneten Abbridnde der einzelnen Zyklen zusammengestellt und

aufsummiert. Die zugehérigen mittleren Stableistungen sind in Abb.l5

aufgetragen.



Tabelle 3

HiillauBentemperaturen und Stableistungen in den Bestrahlungszyklen

mittl.HillauvBentemp.

max. Stableistung X

mittl. Stableistung X

Taa (°0C) (W/cm) (W/cm)

Prifling 6 5 2 9 6 5 2 9 6 5 2 9

Zyklus

10/73 300 315 318 276 693 853 747 634 632 670 679 576
11/73 495 487 454 350 1157 1183 1072 842 1117 1097 1013 761
1/74 397 393 380 316 933 949 869 912 878 866 833 676
2/74 487 490 478 384 1141 1194 1098 890 1099 1102 1073 839
3/74 397 405 398 320 1039 1146 1093 954 877 897 886 686
4/74 384 390 389 300 864 917 869 672 844 860 846 649
47/74 395 396 479 314 938 960 9206 714 873 878 855 668
5/74 482 487 474 382 1130 1162 1130 938 1085 1097 1064 836
68/74 411 425 425 352 949 1008 981 789 914 944 944 765
6B/74 477 465 470 380 1120 - 1146 1087 1104 1077 1084 1057 833
7/74 470 472 457 364 1098 1135 1072 842 1051 1056 1022 792
78/74 444 438 420 335 1077 1082 991 757 990 976 932 720
8/74 434 439 433 349 1013 1066 1029 853 963 978 961 759

_Oz._
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Tabelle 4: Mittlerer Abbrand (MWd/kg/M

‘Ezgfffff§\\\ 6 5 2 9
Zyklus Nr73
10/73 4,78 5,26 5,14 4,52
11/73 14,07 14,62 13,01 10,15
1/74 10,23 10,52 9,75 8,22
2/74 11,62 12,15 11,39 9,25
3/74 1,81 1,92 1,83 1,47
4/74 0,22 0,24 0,22 0,11
4/74A 9,27 9,72 9,13 7,37
5/74 10,46 11,03 10,31 8,40
6/74A 1,22 1,32 1,27 0,99
6/74B 8,49 7,75 8,38 6,78
7/74 6,28 6,58 6,13 4,87
7/74A 6,89 7,09 6,52 5,20
8/74n 7,40 7,84 7,41 6,08
Gesamt 92,98 96,04 90,47 73,40
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Die berechneten Abbrandwerte stimmen mit den radiochemisch bestimmten,
wenn man von Prifling 2 absieht, bis auf etwa 10 % Uberein (siehe 9.3).
Dies ist zu erwarten aufgrund der Unsicherheiten in der Leistungsbestim-
mung (siehe 9.3). Bemerkenswert ist allerdings, daB,im Gegensatz zu
friheren Kapselbestrahlungen, die gerechneten Werte Uber den experimentell

bestimmten liegen.

Zerstdrungsfreie Nachuntersuchung

AuBere Vermessung

Diese vier Stdbe wurden vor und nach der Bestrahlung vermessen. Die
Durchmesser wurden mittels Wendelschrieben bestimmt. Letzteres geschieht
auf einer Mefbank, wobel ein induktiver Wegaufnehmer den rotierenden
Stab abfdhrt. Die MeBwerte werden hierbei kontinuierlich aufgezeichnet,
In Abb. 16 wird die Durchmesserabweichung Uber der Stablinge wiederge-
geben. Auffallend ist das unterschiedliche Verhalten im Bereich der
Brennstoffsidule. Die bei Stab 2 gefundene starke Aufweitung im oberen
Brennstoff-Bereich deckt sich mit dem in der Keramografie (s. Kap. 9)
gefundenen stark trichterfdrmigen Porositdtsverlauf im oberen Brenn-
stoffteil. Die lokale Aufweitung der Hiulle - trotz des grofen Radial-

spaltes - kann nur durch mechanische Wechselwirkuny zwischen Brenn-

stoff und Hille erklirt werden.

Die Tabelle 5 gibt die axiale Verldngerung der Brennstoffsiulen
der 4 Priflinge wieder., Generell sind diese Werte im Vergleich mit
Oxidbestrahlungen vergleichbarer Priflingslédnge sehr hoch. Auffallend
ist der relativ niedrige Wert von Prifling 2, der allerdings eine

starke radiale Aufweitung im oberen Brennstoffbereich zeigt.
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Tabelle 5: Axiale und radiale Veré&nderung der Brennstoff-
Saulengeometrie
Prifling Ap (%) AL (%)
max
9 0,25 11,02
2 0,35 4,21
5 0,25 7,36
6 0,27 9,02

8.2 Durchleuchtung

Die Brennstdbe wurden bereits in Mol am BR2 nach der Bestrahlung
neutronografiert. In Abb. 17 wird die Aufnahme wiedergegeben. Man
erkennt die 4 Priflinge in der sog.Mol-13-Kapsel (s.a.Kap. 6).

Nur bei Stab 2 sind hier axiale Risse erkennbar., In Karlsruhe wur-
den die St&be nochmals mittels eines BETATRONS (19 MeV) durch-
strahlt. Die 4 Aufnahmen sind im Anhang IT zu finden. Infolge
der geometrischen Anordnung (Quelle-Objekt- Film) sind die Auf-
nahmen ca. 2-fach vergrdBert. Hier ist die Aussagekraft gegeniiber
den Neutronografien wesentlich gesteigert. Man erkennt nun auch
bei den Stdben 5, 6 und 9 interne UnregelmdBigkeiten im Brennstoff

wie Tablettenstdfe und Risse.

8.3 Gamma-Profile und -Spektren

Zur Charakterisierung der Brennstoffsdulen hinsichtlich der RiB-
struktur, des axialen Leistungsverlaufs der Brennstoffverlagerung
und der Spaltproduktwanderung wurden die Priiflinge yspektrometrisch
untersucht. In dieser Untersuchung wurde zum einen die y-Aktivitdt
entlang der Stabachse als Y-Profil erstellt, zum anderen Y-Spektren

von bestimmten Bereichen des Priflings aufgenommen.

Als Detektor diente hierzu ein Halbleiterkristall (GeLi) mit nachge-
schaltetem Multikanal-Analysator. Profile und Spektren wurden mit
einem schlitzfdrmigen Kollimator mit den MaBen 0,5 mm x 20 mm x 700 mm

durch die Abschirmwand der Heiflen Zellen aufgenommen.



Die Untersuchung wurde mit der Aufnahme eines integralen Yy -Profils

liber der Stablinge begonnen. An bestimmten Stellen im axialen Verlauf
dieses Profils, welche sich meist als UnregelmidBigkeiten auszeichnen,
wurden nun die Stellen markiert, an denen Y -Spektren aufgenommen werden
sollten. Anhand dieser Spektren werden dann die Nuklide (Energiebereiche)

ausgewdhlt, von denen noch weitere Profile aufgenommen werden sollen.

Zu den Profilen, die an allen Prliflingen gemessen wurden, zdhlte auch
das Zr/Nb-95-Profil. Vom Spalt-Zirkon ist bekannt, daf es sich in Oxid-
brennstoff unter den hier betrachteten Bestrahlungsbedingungen nicht an-
oder abgereichert. Somit kann das Zr/Nb-95-Profil in besonderem MaBe

als Brennstoff-Indikator zur Ermittlung von Brennstoffverlagerungen
herangezogen werden. Bei kurzen Bestrahlungszeiten ist dem Profil auch
der axiale Stableistungsverlauf zu entnehmen. Je nach Abklingdauer wur-
den weitere Nuklid-Profile zur Bestimmung der Spaltproduktwanderung ver-

messen. Es war dies insbesondere das Profil fur Cs/Ba-137.

In den Abb. 18 - 21 werden diese Profile wiedergegeben.

In Abbildung 17 wird das Zr/Nb-Profil maBstdblich in Relation zur
Position des Priflings in der Bestrahlungskapsel gezeigt. Man kann so
recht gut den Verlauf des FluBprofils im Bestrahlungskanal konstruieren.
Miteingezeichnet sind die radiochemisch ermittelten Abbrandwerte

(s.a. Kap. 9.3).

Zerstdrende Nachuntersuchung

Spaltgasbestimmung

Bei der experimentellen Spaltgasbestimmung werden routinemé&Bfig folgen-

de Messungen /16/ ausgefiihrt:

Bestimmung

- der freien Spaltgasmeﬁge VF

- des freien Volumens innerhalb der Hille

der Spaltgasmenge in geschlossenen Poren VP

- der im Brennstoff geldsten Spaltgasmenge VG
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Zu diesem Zweck wird das Gasplenum des Priiflings zuerst radial abge-
bohrt und das freie Spaltgas abgezogen mit anschlieBender Helium-
Spilung. Die Zusammensetzung des Spaltgases wird radio-gaschromatogra-
fisch ermittelt, wobei die Menge an Xe, Kr quantitativ bestimmt wird.
Hierauf folgt eine manometrische Messung des freien Volumens (Hohlr&ume,

offene Poren) innerhalb der Brennstabhille.

Flir die weiteren Spaltgasbestimmungen (Anteile in geschlossener Porosi-
tdt bzw. im Brennstoffgitter geldst) werden bei der Aufteilung des Prif-
lings zwei Brennstoffproben von insgesamt etwa 3 g Gewicht bereitge-
stellt. Jede Probe wird zuerst in einer gasdichten Kugelmiihle aus Edel-
stahl ca. 2 Stunden gemahlen, wobei eine PartikelgrdBfe von weniger als
1/um,erreicht wird. Das hierbei freigesetzte "Porenspaltgas" umfalt
alles Gas, das sich in geschlossener Porositdt mit Porengrdéfen 2 1/um
befand. Nach der gaschromatischen Bestimmung dieses Anteils wird die

gemahlene Brennstoffprobe schlieflich in HNO, aufgeldst. Dabei wird

3
sowohl der im Brennstoff geldste Anteil, das "Gitterspaltgas", und der

in den kleinen Poren (<1/um) enthaltene Anteil bestimmt.

In den nachfolgenden 3 Tabellen (6 , 7, 8) werden sowohl die gemessenen

Werte als auch ein berechneter Gesamtwert gegeben.

In Tabelle 6 asind die spezifischen Spaltgasvolumina fiir Poren- und

Gitterspaltgas aufgefiihrt.

Wie bei dem Experiment Mol 11 /19/ gezeigt wurde, weisen die Spaltgas-
bestimmungen darauf hin, daB innerhalb gewisser Schwankungen Sdttigungs-
werte bei den Gitterspaltgasen nicht Uberschritten werden, wihrend der

Gehalt an Porenspaltgas abbrandabhidngig ist.

Bei dem Experiment Mol 11 steigt das Porenspaltgas auf Werte von 110 mm3/g
.. 3 ..
fir Krypton und 705 mm™ /g fdr Xenon an; das Gitterspaltgas erreicht

3 . 3
40 mm /g fir Kr bzw. 250 mm /g fiir Xe fiir Abbrinde zwischen 35 und 67 MwWd/kgM.

Der Vergleich mit den Werten in Tabelle 6 zeigt einen wesentlich h&heren
Xe-Anteil im Porenspaltgas bei Mol 15 (etwa um den Faktor 2) ,wohingegen die
Gitterspaltgasanteile von Xe vergleichbar sind. Der Kr-Anteil im Gitter ist

ungefdhr viermal kleiner als bei Mol 11.
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Der Anteil des Porenspaltgases ist bei Mol 15 etwa doppelt so hoch wie bei
Mol 11, die deutlich unterschiedliche Porositit ist fiir den hohen Anteil ver-
antwortlich. Das hohe Xe/Kr-Verhdltnis von etwa 16 ist auf die Uberwiegende

Pu-Spaltung zurlickzuftihren. (Bei Mol 11 mit hoher U-235-Anreicherung liegt

dieser Wert bei 6).

Tabelle 6_: Freies Spaltgas (VF)

Prifling Abbraggﬁﬁ- Freies Spaltgas Vg (mm3) Xe/Kr
Nr. (MWA/kgM) Krypton Xenon Gesamt Verhdltnis
9 74,68 142 2158 2300 15,9
2 73,50 (87) - - - -
5 86,93 334 5272 5606 15,8
6 82,03 116 1857 1973 16,0

Tabelle 63: Spezifische Spaltgasvolumina

Prifling Porenspaltgas (mm3/g) Gitterspaltgas (mm3/g)
Nr. Krypton Xenon Krypton Xenon
9 86 1487 < 7 < 23
2 89 1486 7 165
5 88 1591 9 175
6 67 1220 15 238
i
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: Gebundenes Spaltgas (VP+Vg)

H , 3
i Abbr§$§+ Porenspaltgas(mm3)v Gitterspaltgas(mm )Vg Xe/Kr-Verh&ltnis
'ﬂE(MWd/kgM) Krypton| Xenon| Gesamt | Krypton| Xenon GesamtT Poren Gitter
9 (74,68 688 11618] 12286 - - - 17,40 -
2 |73,50(87) 705 11755} 12460 58 1309 1357 16,70 22,8
5 186,93 691 12461}) 13152 71 1373 1444 18,03 19,3
6 182,03 529 9684} 10213 120 1887 2007 18,30 15,8
Tabelle 8: Spaltgas (gesamt)
++ ++
Prifling Abbrand + v as (mm3) Release
Nr. (MWd/kgM) gemessen g gerechnet (%)
9 74,68 15986 14837 14,38
+
2 73,50(90,5) 16827 17494 -
5 86,93 20202 17321 27,75
6 82,03 14193 16559 13,90
+=VF bzw. Vg—Anteile geschatzt
i = Es wurden die héheren, gemessenen Werte zugrundegelegt
+
B 0,3 Gasatome/Spaltung
+4++ , ,
= Abbrand aus radiochem. Bestimmung
Pu-239-spaltung thermisch: 1 at % 2~ 9,800 MWd/kgM
9.2 Keramografie
Folgende Gesichtspunkte wurden bei der Keramografie der Priflinge beriick-
sichtigt:
1. Brennstabdaten (innerer Aufbau, Brennstoffspezifikation)
2. Bestrahlungsdaten (Stableistungsverlauf entlang der Stabachse)
3.

Ergebnisse der zerstdrungsfreien Nachuntersuchung.
RuBeres Erscheinungsbild des Priflings. Innere Stabstruktur
(Durchleuchtung), Y-Spektrometrie (Spaltnuklid-Verteilung und

gegebenenfalls Verlagerung).
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Es wurden sowohl Lings~ als auch Querschliffe ausgefihrt: Querschliffe
méglichst in Stabmitte, Léngsschliffe an den Stabenden zur Dokumenta-
tion der dort auftretenden anomalen Porositétsverteilung (s. Durch-
leuchtung).

Fir die Dokumentation einer Schliffebene wurde folgendes Schema ver-

wandt:

Aufnahmetyp VergrdBerung Bearbeitung der
Schliffebene

(Anhang IT) a) poliert, b)gedtzt

1. Léngsschliffe ca. 10 x a) und b)

2. Total-Aufnahme ca. 14 x a)

3. Panomama " ca. 60 x a)

4, Detail-Aufnahme 100, 200, 500x a) und b)

Darliberhinaus wurden an den Querschliffen folgende Daten ermittelt:
Verlauf der Mikrohdrte Uber die Hiullwand-Stirke (Effekt der Aufkohlung).

Wie schon in Kap. 4 dargelegt wurde, kamen zwei Brennstoffvariationen

Zum Einsatz:

a) MC + wenig M <20 v/o)

2C3

b) M2C3 + " MC ( <20 v/o)

Diese Variation wurde wie folgt im Versuchseinsatz durchgefiihrt:

Prifling Zusammensetzung
oben 9 b)
2 a)
5 b)
unten 6 a)

Abb. 22 zeigt den Verlauf der HiUllinnentemperatur fiir alle Zyklen.

Wie aus den Abbildungen 23-26 hervorgeht, ergibt sich kein konsistentes
Bild. Die erwartet hohe Aufkohlung der Hiille fiir die Priiflinge mit
grofem M2C3—Inventar bleibt aus. Es wdre hier eine genaue Kenntnis

der Hulltemperatur in HShe des jeweiligen Querschliffs wiinschenswert.
Wie in Kapitel 6 beschrieben wurde, geschieht die Temperaturvermessung
des Priiflings liber ein sogen. Kupferkreuz, das nur einen Wert pro Prif-

ling fir die Hilloberflichentemperatur liefert.
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Radiochemische Abbrandbestimmung

Es wurde von jedem Priifling jeweils eine Probe entnommen, die flr eine
chemische Abbrand-Bestimmung reserviert blieb., Die Proben wurden in

HNO., aufgeldst. Der Abbrand-Monitor (Ce148, Cs137 und Nd148) wurde

3
durch die hier tGblichen Standard-Techniken bestimmt. Beim Cs137 muf
allerdings bemerkt werden, daf dieses Spaltnuklid nicht "ortsstabil"

ist, Eine Abbrandanalyse ist hier daher mit Vorsicht zu wichten.

Die beiden anderen Spaltmonitore Nd-148 (und alle Nd-Isotope 143, 144,
145, 146, 148 und 150: 19,7 % Spalt-Ausbeute)wurden durch Massenspektro-
metrie und Ce144 durch Y-Spektrometrie bestimmt. Die Gesamtheit der
schweren Atome (U+Pu) nach Bestrahlung wurde durch ROntgen-Fluoreszenz-

Spektrometrie bestimmt /17/.

Der Abbrand berechnet sich dann wie folgt:

(%) a =100 —My

H+M/y
M = Anzahl der Atome des Spalt-Produkt-Monitors
y = Spalt-Ausbeute (%)
H = Anzahl der verbliebenen schweren Atome.

Die nach den einzelnen Spalt-Monitoren bestimmten Abbrinde werden dann
noch gewichtet und der Mittelwert bestimmt. In folgender Tabelle
werden diese gewichteten Mittelwerte angegeben. Die Umrechnung in

MWd/kgM erfolgt dann nach

A

1 at 5 ~ 9,80 MWd/kgM.

Tabelle 9: Radiochemisch bestimmte Abbrinde

Priifling Abbrand Abbrand
(%) (MWd/kgM)

9 7,62 74,68
2 7,50+ 73,50 )

5 8,87 86,93

6 8,37 82,03

unsicherer Wert, da starke axiale Entmischungen
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10. Diskussion Uber das Brennstoffschwellen, die Porenmorphologie und die
Pu-Umverteilung

Eine Analyse des Bestrahlungsexperiments Mol 15 wird in erster Linie zu kl&-
ren haben, ob die Na-Bindung bis zur Entladung intaktgeblieben ist, denn
ein Versagen der Na-Bindung hat schwerwiegende Konsequenzen fir den PriUf-
ling sowohl was die thermische Belastung des Brennstoffs als auch dessen

Schwellverhalten anbetrifft.

Unter der Annahme, daB die Na-Bindung intakt bleibt, wurde mit SATURN lk die
Lebensgeschichte des Priliflings 6 nachgerechnet. Der Verlauf von Stableistung
und Zentraltemperatur ist in Abb. 27 aufgetragen. Danach Ulberschreiten also
wadhrend der ganzen Betriebszeit die Brennstofftemperaturen die 1100°C Grenze
nicht wesentlich. Das gleiche 148t sich auch fir die anderen drei Priuflinge
feststellen. In Abb. 28 ist der Vollstdndigkeit halber die radiale Tempe-
raturverteilung im Brennstoff aufgetragen und zwar einmal fir den Zyklus

mit maximaler Stableistung und zum anderen flr den letzten Zyklus,

Zur Kldrung der Frage, ob die berechneten Temperaturverteilungen mit den in
den 4 Pruflingen von Mol 15 beobachteten Blasengr&Ben und der Morphologie ver-
zu vereinbaren ist, werden wir uns auf die Ergebnisse von Paris /18/stiitzen.
Bei Untersuchungen an im DFR bestrahlten Stdben mit Mischkarbid-Brennstoff
wurde gefunden, daB die Natur und GréBe der Spaltgasblasen von Temperatur
und Abbrand abhdngig ist,und zwar wachsen die Spaltgasblasen mit der Tempe-
ratur und dem Abbrand. Bei 1100°C und 7,1 % FIMA wurden typische Blasen von
ca. 1 /um Durchmesser und bei 1250°C und 8,8 % FIMA lag die typische Blasen-

gréRe bei ca. 4/um.

Aus Schliffbildern (siehe Anhang II) der Priiflinge 2, 5 und 6 kann man sehen,
daf Uber einen GroBteil des Brennstoffquerschnitts typische Blasen in der
GrdBe von 100/um und mehr auftreten. Nach /18/ liegt die typische Blasen-
gréBe bei 18OOOC und 6,4 % FIMA bei ca. 50 /um. Daraus muf3 man schliefen,

daB es zumindest bei den drei Priflingen 2, 5 und 6 im Laufe der Bestrah-
lung zu einer starken Uberhitzung des Brennstoffs gekommen ist. Die Blasen-
struktur im Prifling 9 ist deutlich verschieden von den drei anderen Priif-
lingen, und zwar sind die Blasen wesentlich kleiner. Im inneren Bereich des

Brennstoffquerschnitts findet man typische Blasen mit einem Durchmesser von

ca. 20 - 30 ,um.

/



Dieser Wert liegt allerdings noch um eine GrdBenordnung Uber den von Paris
gefundenen Werten flr 1100°C und 7 % FIMA. Deshalb muB auch beim Prifling 9
eine Uberhitzung des Brennstoffs eingetreten sein. Der Abbrand in Priifling 9
ist um ca. 2 % FIMA kleiner als der der drei anderen Priflinge. Mbglicher-
weise ist dies der Grund fiir die unterschiedliche Porenstruktur. In den drei
Priflingen 2, 5 und 6 findet man die Andeutung eines Zentralkanals, Besonders
ausgepridgt ist dieses Phdnomen an den oberen Enden der Brennstoffsiule. Dies
wird auf FluBaufwdlbungen zurlickgeflihrt. Beim Einfdllen des Natriums in den
Stab wurde das Rhodiumplidttchen weggeschwemmt, so daB es seine Funktion bei
der FluBabschirmung nicht erfiillen konnte. Bei den bisher durchgefiihrten
Bestrahlungsexperimenten der GfK mit Karbid-Stdben, ndmlich den Versuchsgrup-
pen Mol 11-K1 und -K2, Vg 6A und C und DFR 330 wurde ein solcher "Zentral-

kanal" noch nie gefunden.

Es hat sich im nachhinein gezeigt, daB duxch das Atzen die Porositdt etwas
verdndert wird. Die Anderungen sind jedoch nicht so groB, daB die obigen

Betrachtungen revidiert werden miiBten.

Nach Paris /18/ wurde die Andeutung eines Zentralkanals bei einer Brennstoff-
temperatur gefunden, die wahrscheinlich deutlich iber 1800O C lag. Diese
Aussage ist vertrdglich mit dem Befund bei den Bestrahlungsexperimenten Mol

11 K1/X2 und Vg 6A, 6C. Aus der modelltheoretischen Analyse der Priflinge

von Mol 11 XK1/K2 /19/ folgt, daB in den relevanten Phasen der Bestrahlung
die Brennstofftemperatur der Priflinge unter 1600°¢ lag. Bei den Priflingen
dexr Versuchsgruppe Vg 6C wurden die Zentraltemperaturen sogar gemessen. Sie
haben 1400°C nicht wesentlich tberschritten. Die Prliiflinge von Vg 6A waren
He-gebunden und mit kleinem Fertigungsspalt (SO/um diametral). Man kann anneh-

men, daf die Brennstofftemperaturen in diesen Priflingen niedrig waren.

Aufgrund des in der. Regel kleinen Temperaturgradienten sind die Wanderungs-
geschwindigkeiten von Poren und Blasen in karbidischen Brennstoffen im Gegen-
satz zu oxidischen klein /20/. Ein Wandern von Blasen und Poren ist nach /20/
erst ab einer Temperatur von ca. 1600°C und einem Temperaturgradienten von ca.
7OOOC/cm feststellbar. Wegen des extrem kleinen Tablettendurchmessers von

4,5 mm und wegen der teilweise relativ hohen Werte der Stableistung (1100 W/cm)
sind die Temperaturgradienten im Brennstoff der Priflinge von Mol 15 um einiges
grdBer als sonst bei Karbid-Stdben Ublich.

Es werden Werte von 2000 OC/cm Uberschritten. Damit liegt man
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man aber noch um ca. einen Faktor 2 unter den bei 0Oxid tblichen Werten. Trotz
der relativ hohen Temperaturgradienten diirfte es angesichts der niedrigen
Brennstofftemperaturen bel intakter Na-Bindung zu keiner Blasenwanderung ge-
kommen sein,

Karbidische Brennstoffe haben ein sehr gutes RlUckhaltevermégen flr Spaltgas,
insbesondere bei niedrigen Brennstofftempraturen. Das Spaltgas wird zum Teil
im Gitter geldst und zum Teil sammelt es sich in kleinen Blasen. Kommt es dann
zur Uberhitzung, dann wird die Bildung groBer Blasen begiinstigt. Es entsteht
eine hochpordse Brennstoffstruktur. Durch Wanderung von Blasen kann der Brenn-
stoff weiter umstrukturiert werden. Eine direkte Evidenz flir Blasenwanderung
erhdlt man aus verschiedenen Schliffbildern der Priflinge 2, 5 und 6. Im An-
schluB an die hochporése Zone findet man hier &fters eine Zone mit gestreckten
Korn- und Blasenformen, was nach /20/ auf Blasenwanderung hindeutet. Diese
Zonen sind natlrlich in Bereichen, wo sowohl die Temperatur als auch der Tem-
peraturgradient hoch genug sind. Um den Temperaturgradienten in einer hoch-
porbsen Zone exakt zZu berechnen, mite man sowohl den funktionalen Zusammen-
hang zwischen Warmeleitfdhigkeit und Porositdt genauer kennen als auch die Ver-

teilung der Warmequelldichte.

Aus den gemessenen Hulldehnungen und den gemessenen Anderungen der Brennstoff-
sdulen 1l&Bt sich die Brennstoffdichte 51 zu Ende der Bestrahlung abschétzen.
Berlicksichtigen muf man dabei noch das Festkdrperschwellen, da zu einer Ver-
dichtung des Brennstoffs fiihrt. In der Literatur weraen dafiir Werte von

0,6 - 0,9 %/% FIMA angegeben /21/. Andererseits kann man aus an Schliffen des
Priflings 5 gemessenen Porositdtsverteilungen (siehe Abb. 29 und 30) die Brenn-
stoffdichte berechnen. Diese Werte fiir die mittlere Dichte 52 unterscheiden

sich von den Schitzwerten 51 um mehr als 6 % TD (siehe nachfolgende Tabelle):

e . P1 62
Prifling Schnitt (%TD) (3TD)

5 3 78-82 88-89

5 2 78~82 88

Diese Diskrepanz kann einmal mit axialer Variation der Brennstoffdichte erklért
werden und zum anderen mit der Tatsache, daB sehr kleine Blasen (d < 4/um) in
der Messung nicht enthalten sind, da das Aufldsungsvermdgen begrenzt war,

Speziell bei der verdichteten Zone dlirfte das letzere entscheidend sein.
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Im Ubrigen wird aber die Brennstoffstruktur von den Porositdtsverteilungen
sehr gut wiedergegeben. An eine schmale hochpordse Zone am AuBenrand der Tab-
lette schlieBt sich eimcetwas breitere verdichtete Zone an (p~95 - 97 % TD).
Im Innern der Tablette nimmt die Porositdt stark zu. Es wurden Werte bis zu

45 % gemessen.

In den Priiflingen 2, 5 und 6 ist es zu starken U/Pu-Entmischungen gekommen.

Man sieht aus den a—Autoradiographien, daB es zu massiven Pu-Ansammlungen am
AuBenrand des Brennstoffs gekommen ist; die innere Zone des Brennstoffs weist
eine starke Pu-Verarmung aus. Nach /22/ stellt die U/Pu-Entmischung in He-
gebundenen Karbid-Stében bis zu Zentraltemperaturen von 18OOOC kein Problem
dar, eine Aussage, die durch die Versuchsergebnisse von Mol 11/Kl und K2 bzw.
Vg 6A und 6C bestdtigt wird. Gesetzt den Fall, die Aussage von /22/ 13Bt sich
auch auf Na-gebundene Stibe ausdehnen, dann ist die starke U/Pu-Entmischung

ein weiterer experimentellef Beweis flir eine Uberhitzung des Brennstoffs im
Laufe des Betriebs. Damit das Pu aber Uberhaupt massiv nach auBen wandern kann,
muB ein nach auBen bzw. nach den Rissen hin offenes Blasensystem vorhanden sein,
wie bei den Priflingen 2, 5 und 6. Beim Priifling 9 ist das Blasensystem noch
nicht in dem MaBe entwickelt, was auch die relativ uniforme Verteilung des Pu
erkldrt., Aufgrund der kleinen Blasenwanderungsgeschwindigkeiten ist die Bildung
eines Zentralkanals ein Langzeitphédnomen, ebenso die Bildung eines verbundenen,
nach auBen hin offenen Blasensystems. Der Abbrand des Priiflings 9 ist um ca.

2 % FIMA kleiner als der der drei Ubrigen; dies mag der Grund fur das unter-
schiedliche Verhalten dieses Priiflings sein.

Die Vermutung, daB es zu einer Uberhitzung des Brennsteffes gekommen ist, wird

also durch drei experimentelle Tatsachen gestiitzt:

1. Anomale Blasengréfe und -Morphologie
2, Existenz von Zentralkandlen

3. massive U/Pu-Entmischung

Welche Erkl&rungen gibt es flir eine solche Uberhitzung des Brennstoffs? Da ist
zum ersten die Frage, ob die Leistung nicht tatsédchlich hdher lag als von den
Thermoelementen gemessen wurde. Dazu ist zu bemerken, daB erst ab Stableistungen
von mehr als 1500 W/cm Brennstoffzentraltemperaturen von 16OOOC und darlber er-.

reicht werden. Auch wenn man beriicksichtigt, daB die Leistungsbestimmung mit
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Unsicherheit behaftet ist, scheint es doch unwahrscheinlich, daB so hohe Stab-

leistungen erreicht wurden. Damit bleiben also noch zwei m&gliche Ursachen:

1. Verlust der Na-Bindung

2. Kihlungsstdrungen in der Kapsel

Eine exakte Berechnung der Brennstofftemperaturen - bel Verlust der Na-Bindung -
ist nicht mdéglich, da man weder die GrOBe des Restspalts, noch die Gaszusammen-
setzung im Spalt kennt (bei Eintritt der Uberhitzung). Unter der Annahme, daf

die Bindung zu 30 % aus He und zu 70 % aus Spaltgas besteht, wurden der Wirme-
durchgang und die Brennstoffrandtemperatur als Funktion des "heiBen" Restspalts
mit dem Programm GAPRS 1 /23/ berechnet. Die Ergebnisse sind in Aabb. 31 zu
sehen. Berechnet wurde der Wiarmedurchgang bei einer konzentrisch liegenden Tablet-
te., Dies erkldrt den sehr steilen Anstieg des Warmedurchgangs mit abnehmender
Spaltbreite. Eine Berilicksichtigung der realen RiBstruktur wirde diesen Anstieg
abflachen. Der bei den Rechnungen variierte Parameter dlirfte also im Sinne einer
"effektiven"mittleren Spaltbreite aufzufassen sein. Wie man aus Abb. 31 ersieht,
liegen schon bei kleinen Werten dieses Parameters die Brennstofftemperaturen
hoch genug, um die beobachteten Anomalien in der Brennstoffstruktur und Pu-Umver-
teilung zu erkldren. Weiterhin legen diese Modellrechnungen den SchluB nahe,

daB nicht die ganze Bindung verloren ging, sondern nur partiell, denn sonst

mifte man eigentlich Brennstoffschmelzen erwarten.

Aus den Thermoelement-Schrieben 1&Rt sich keine Kihlungsstdérung in der Kapsel
erkennen. Allerdings sind die Thermoelement-Paare nicht direkt an der Hille
angebracht, sondern auf den Fliigeln des Kupferkreuzes. Wegen der relativ hohen
Stableistung und wegen des extrem kleinen Hiilldurchmessers miissen Kihlungs-
stérungen in Erwdgung gezogen werden. War aber der Abtransport der Warme aus
der Hille lokal gestdrt, dann missen auch hohe H{illtempraturen aufgetreten sein.

Da aber keine Stabschdden festgestellt wurden, kann dies ausgeschlossen werden.

Viel wahrscheinlicher ist der teilweise Verlust der Na-Bindung im Stab durch
freigesetztes Spaltgas. Die Wirkung von Spaltgasblasen in der Na-Bindung auf
die Temperaturverteilung wird durch die GréBe der Blase bestimmt und zwar
durch ihre Ausdehnung in axialer und in Umfangsrichtung /24/. Die GrdBe der
Blase ist aber auch in Relation zur L&nge der Tablettensdule und zum Tabletten-

durchmesser zu setzen. Bei den Priiflingen von Mol 15 waren beide Werte extrem
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klein, was den Effekt von Spaltgasblasen in der Bindung sicher akzentuierte,

Je groéBer der Anteil am Tablettenumfang ist, der durch die Blase bedeckt wird,
umso stérker ist auch die azimutale Variation im Warmestrom. Ist die H&lfte des
Unfangs bedeckt, dann liegt nach /24/ das Maximum des Wirmestroms um mehr als
einen Faktor 2 Uber dem Wert bei v6llig intakter Na-~Bindung. Eine Blase in der
Bindung fihrt zu einer exzentrischen Temperaturverteilung im Brennstoff, da
die Wa&rme nicht mehr gleichm&Big abgeleitet wird. Dies hat Asymmetrien im
Brennstoffschwellen und damit in der Porenverteilung zur Folge. Solche Asymme-

trien sind auf einigen Schliffbildern (siehe Anhang II) deutlich zu sehen.

Nur bei einigen Schliffbildern sind Spuren von Na zu erkennen. Ob das Na beim
Zerschneiden der Prtflinge infolge einer lokalen Erhitzung weggelaufen ist
oder schon bei Abbrandende an diesen Stellen nicht mehr vorhanden war, kann im
nachhinein nicht mehr entschieden werden.

Das Brennstoffschwellen 18Rt sich aus der Lingung des Brennstoffs (Al/l)f und

aus den gemessenen Hilldehnungen (%g)H berechnen, gemdR der Gleichung:

v _ 2 (Aq

v —a) (

AL
?T).

f

d
Die GrdéBe (éé) kann aus (%EﬁHrund der Fertigungsspaltbreite berechnet wer-

den Da(TEJH klein ist, £&llt seine axiale Variation nicht ins Gewicht. Aus
%;- und dem Abbrand lassen sich die mittleren Schwellraten berechnen.

In Tabelle sind die interessierenden Grd&Ben zusammengestellt., Danach ist

- was das Schwellen anbetrifft - kein entscheidender Unterschied zwischen

den Priflingen mit hohem und denen mit niedrigem M2C3—Gehalt festzustellen.
Die mittleren Schwellraten liegen deutlich tber den in /25/ publizierten Wer-
ten flr Na-gebundene Stédbe mit m&Rigem Abbrand. Dabei ist noch zu bedenken,
daB die Schwellraten zu gewissen Zeiten (Bei Verlust der Bindung) noch sehr

viel hoéher als die mittleren Schwellraten gewesen sein milissen.

Bemerkenswert sind die geringen Hilldehnungen und die niedrige Gasfreisetzung.
Das letztere ist bei den hochpordsen Brennstoffstrukturen umso erstaunlicher,
Der Gedanke liegt also nahe, daB es erst relativ spdt zu einem Verlust der
Bindung gekommen sein muf. Wenn man die von amerikanischer Seite /25/ publi-
zierten Werte fiir Hiilldehnungen auf einen Abbrand von 9 %

FIMA linear extrapoliert, dann miiBte man mit Hilldehnungen von weit Uber 1 %
rechnen, in deutlichem Gegensatz zum experimentellen Befund. Wie aus den Wer-
ten fur é%-zu ersehen ist, hatte der Brennstoff gute Moéglichkeiten in axialer

Richtung zu schwellen, was natiirlich die Hiille entlastet.
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Tabelle 19 : Axiales und radiales Schwellen des Brennstoffs

Prifling M2C3—Gehalt (Ad/df) Al/1 AV/V A %;_/ A
(%) (%) (%) (%) | (MWa/kgM) (% 10MAd/kgM)
2 10 10,9 4,2 26,1 | 90,5 2,9
6 10 10,9 9,0 30,8 | 93,0 3,3
5 75 7,5 7,4 22,3 | 96,0 2,3
9 75 7,5 11,0 25,9 | 73,4 3,5

Aufgrund der Warmespannungen reifen die Brennstofftabletten schon beim er-
sten Anfahren auf. Die Bruchstiicke k&nnen sich nun verkeilen. Dies kann zu
lokalen Hillbelastungen durch Festkdrperdruck fiihren, da dann der Spalt zwi-
schen Hiille und Brennstoff dem Schwellen nicht mehr voll zur Verfligung steht.
Ein solcher Wechselwirkungs-Mechanismus ist h&échstwahrscheinlich nicht axial-
symmetrisch. Es miissen sich also in den Hillverformungen Ovalit&ten zeigen
/26/. Fur die Priflinge 9 bis 6 wurden diese aus den Durchmesserschrieben tber
die ganze Linge des Priflings bestimmt und in der Abb. 32 aufgetragen. Auf der
Hohe der Brennstoffsiulen findet man z.T. sehr hohe Werte, verglichen mit dem
Plenumsbereich. Man findet ausgeprigte Spitzen in den Verteilungen. Dies zeigt,
daf die Wechselwirkung in hohem Maf axial-unsymmetrisch und lokal aufgetreten

ist, also héchstwahrscheinlich auf das Verkeilen von Tablettenbruchstiicken

zurlickzufiihren ist.
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11. Zusammenfassung und SchluBfolgerung

Das Experiment Mol 15stellt die erste Kapselbestrahiung Na-gebundener
Karbidstdbe im Rahmen des Projektes Schneller Briiter dar. Es wurden ins-
gesamt 6 Priflinge in Harwell hergestellt und mit Na geftillt. Die Her-
stellung verlief reibungslos, wobel die Na-Bindung von besonderem Inter-
esse war und daher sehr grlindlich geprift und dokumentiert wurde. Es zeigte
sich bei der Herstellung der Bindung, daB durch gezielte Weiterbehandlung
eine zundchst schlechte Bindung erheblich verbessert werden kann. Im BR2Z

in Belgien wurden 4 dieser Priflinge in einer Kapsel (NaK-K@hlung) im
thermischen FluB bestrahlt. Der erzielte Abbrand lag bei ca. 9 % FIMA.
Stabdefekte traten wéhrend der Bestrahlung nicht auf. Die urspriinglich

spezifizierte Stableistung von 1500 W/cm (T = 63OOC) wurde aufgrund

Hille
von Erfahrungen mit dem Experiment DFR 330/1 auf 1000 W/cm begrenzt, wo-
durch die HuUlltemperatur auf 460°C zurlckging. Hierdurch wurde die Aussage-
kraft des Experiments hinsichtlich einer Aufkarburierung der Hiillen etwas

eingeschrénkt.

Aufgrund der anomalen Brennstoffstruktur - groBe miteinander verbundens
Poren sowie massive Pu-Umverteilung - wird auf eine betrdchtliche Uber-
hitzung des Brennstoffs geschlossen, deren Ursache in einem teilweisen
Austreiben des Na aus dem Spalt durch die geringe Lange der Tabletten-
sdule und durch den kleinen Stabdurchmesser beglinstigt wurde, Das massive
Schwellen durch Spaltgasblasen infolge Uberhitzung tiberdeckt auch mégliche

Unterschiede im Brennstoffschwellen fir MC bzw. M2C3—Brennstoff.

Zusammenfassend kdnnen aus dem vorliegenden Bestrahlungsexperimeht

folgende Antworten auf die gestellten Fragen gegeben werden:

- Die Hillaufweitungen sind verhdltnismdBRig gering, lokale Spitzen
sind auf mechanische Wechselwirkungen mit Tablettenbruchstiicken

zurtckzufihren.
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Eine Unterscheidung zwischen freien und behinderten Schwellraten
ist nicht méglich, da der Kontaktzeitpunkt nicht bestimmt werden
konnte. Ein signifikanter Unterschied in den Schwellraten des MC-
bzw. M2C3-Brennstoffes wurde nicht festgestellt.

Die Brennstoffstruktur ist charakterisiert durch eine ausgedehnte
hochporése Zone im Innern der Tabletten, gefolgt von einem schmalen
hochdichten Ring, an den sich wiederum eine Zone geringerer Dichte

anschlieBt.

Die Spaltgasfreisetzung erreicht Werte bis 28 %. Deutliche Pu- und
Spaltproduktentmischungen deuten auf tberh&hte Brennstofftempera-
turen hin, welche sich durch Verlust der Na-Bindung w&hrend des

Betriebes erkldren lassen.

AuBer einer leichten Aufkarburierung ist keine chemische Wechsel-
wirkung erkennbar. Vermutlich infolge der niedrigen Hilltemperatur
ist ein EinfluB des hohen M.C._-Gehaltes der einen Brennstoffvariante

273
bei der Aufkarburierung der Hille nicht nachweisbar.

SchlieBlich ist festzustellen, daR ein SchluB auf das Verhalten langer,

Na-gebundener Stdbe nicht ohne weiteres mdglich ist.
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Zusammensetzung : {U,Pul, Cg | ‘I
Tablettendichte 92,4 %th.D. T
Hulle: 5
N
Material . 1.4988 Spaltgasraum Schnitt Nr
Aussendurchmesser - 5,6 mm L
. FUhrungsstick ™ 1
Wandstdrke - 0,3 mm ‘
: &
Geomtrie :
Ldnge des Priflings 93,2 mm ‘ -— 2
Ldnge der Brennstoffsdule: 39,2  mm Brennstoft :l_ v
(@]
Radiale Spaltweite . 180 um 3 — 3
Schmierdichte . 79,6 %¢th.D.
_T
Bestrahlung :
. 4
. . Kapsel mit
Einrichtung ' Cu-Kreuz
Dauer in Vollasttagen . 184,2  d -
Endstopf
Ende 26.9.7L unterer Endstopten T
(I
'Rechn. Abbrand : 73 MWd/kg Me ! =
: = Abbrand /Spaltgasprobe
Stableistung max/mittl.  :1104/735 Wicm 7= Abbrand/Spaligasp
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. i |
Zusammensetzung . (U,Pu)C oberer Endstopfen | —
Tablettendichte 1 93,7 % th.D, %
Hulle:
N
Material . 1.4988 Spaltgasraum Schnitt Nr
Aussendurchmesser . 56 mm -1
Wandstarke - 0,3 mm Fuhrungsstuck { < — 1
. ™ -
Geomtrie @ -— 2
Lange des Priiflings 0932  mm — 7
Ldnge der Brennstotfsdule: 39,9  mm Srennstoft ] 3
Radiale Spaltweite . 265 um S
Schmierdichte . 76,9 %th.D. ~— &
-— 5
Bestrahlung :
. . Kapsel mit
Einrichtung . Cu-Kreuz 6
Dauer in Vollasttagen . 184,2 d
Ende 26 9 7 unterer Endstopten | w
Rechn. Abbrand : 90 MWd/kg Me ¢ @
Stableistung max/mittl.  :1130/883 Wicm 7= Abbrand-und Spaltgasprobe
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Prufling 5

Brennstoff:
Form . Tabletten % r =
Zusammensetzung - (U,Pu),C, oberer Endstopfen | —
Tablettendichte 0 92,5 %th.D. %
Hulle:

N
Material : 14988 Spaltgasraum Schnitt Nr
Aussendurchmesser : 5,6 mm
Wandstdrke 0,3 mm FUhrungsstdck I, 2 1

: )

Geomtrie : 2 -~ 2
Lange des Pruflings 93,3 mm
Lange der Brennstoffsdaule: 39,1 mm Brennstoft .l 5
Radiale Spaltweite . 180 jm N 3
Schmierdichte . 797  %th.D.
Bestrahlung :
Einrichtung ; gg?}s(c?leg;‘r -— 4
Dauer in Vollasttagen © 184,2 d
Ende 26.9. 7L unterer Endstopfen | w
Rechn. Abbrand . 96 MWd/kg Me | ‘ =
Stableistung max/mittl.  :1194/910 Wicm 5 = Abbrand-und Spaltgasprobe
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oberer Endstopfen

Prufling 6
Brennstoff:
Form . Tabletten
Zusammensetzung . (U,Pu)C
Tablettendichte - 93,7 °%th.D.
Hulle:
Material ;o 1.4988
Aussendurchmesser : 5,6 mm
Wandstarke - 0,3 mm
Geomtrie:
Lange des Priflings - 933 mm

Ldnge der Brennstoffsdule: 39,9 mm

Radiale Spaltweite . 265 hm
Schmierdichte o 76,9 %th.D.
Bestrahlung :

. . Kapsel mit
Einrichtung ' Cu-Kreuz
Dauer in Vollasttagen . 184,2 d
Ende 26.9.74
Rechn. Abbrand :93 MWd/kg Me

Stableistung max/mittl.  :1157/955 Wicm

Spaltgasraum

Schnitt Nr

I

— 1

Flhrungsstick | o
™
(o))
Brennstoft
o
~I
unterer Endstopten | w

l

6 = Abbrand-und Spaltgasprobe





