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Zusammenfassung

Mischkarbidproben wurden in verschiedenen Kapseltypen bestrahlt und
in bezug auf Brennstoffschwellung und Spaltgasverhalten untersucht.
Die Bestrahlungen wurden im Reaktor FR 2 in Karlsruhe bei Tempera-
turen zwischen 300 und 17500C bis zu Abbrinden vaon 5,5% durchgefiihrt.
Die Schwellung wurde durch Dichtemessungen in Tetrachlorkohlenstoff
ermittelt. Die Spaltgasbestimmungen erfolgten durch Messung des

freigesetzten Gases und des zurtickgehaltenen Spaltgases.

Die Schwellrate des Mischkarbids hdngt in starkem MaBe von der Tem-
peratur ab. Bel Temperaturen unter IOOOOC liegt sie zwischen 1 und

1,5% pro % Abbrand. Bei Temperaturen iiber 1000°C nimmt die Schwellra-

te mit steigender Temperatur zu. Sie betrdgt ca. 3% pro % Abbrand bei
1300°C und ca. 12% pro % Abbrand bei 1750°C. Bei hohen Temperaturen ver-
ringert sich die Schwellrate mit zunehmendem aAbbrand infolge einer
Sdttigung der Spaltgashklasenporositdt. Die Spaltgasfreisetzung bei

hohen Temperaturen ist vergleichbar mit der von Oxidbrennstoff bei

gleichen Temperaturen.

Abstract

Investigations on Swelling of U-Pu Mixed Carbide

Mixed carbide fuel samples irradiated in various types of capsules were
investigated with respect to fuel swelling and fission gas behaviour.
The irradiations were carried out in the FR 2 reactor in Karlsruhe at
temperatures between 300 and 1750°C up to 5.5% burnup. The swelling
was evaluated by immersion density measurements in carbon tetra-
chloride. The fission gas determinations were carried out by measuring

the released gas and by measuring the retained fission gas.

The swelling rate of mixed carbide is a strong function of temperature.

At temperatures below 1000°C it is between 1 and 1.5% per % burnup. At



temperatures above 1000°C the swelling rate increases with tem-
perature. It is about 3% per % burnup at 1300°C and about 12%

per % burnup at 1750°C. The swelling rate at high temperatures
decreases with increasing burnup due to a saturation of the
fission gas bubble porosity. The fission gas release at high tem-
peratures is comparable with that of oxide fuel at the same tem-

perature.
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1. Einleitung

Zur Beschreibung des Bestrahlungsverhaltens von Brennsﬁében ist unter
anderem die genaue Kenntnis des Schwellverhaltens des Brennstoffes er-
forderlich. Das Ziel der im vorliegenden Bericht beschriebenen Experi-
mente war die Ermittlung der Schwellung des U,Pu-Mischkarbids in Ab-
héngigkeit vom Abbrand und wvon der Bestrahlungstemperatur. Der grdBte
Beitrag zum Schwellen wird bei hdheren Temperaturen erfahrungsgemaf
durch Spaltgasblasenbildung und -wachstum geliefert. Bescndere Auf-

merksamkeit wurde deshalb auch dem Spaltgasverhalten gewidmet.

2. Versuchsdurchfihrung

2.1 Probenmaterial

Fliir die Bestrahlungsexperimente wurde'hochdichtes {(U,Pu)C bendétigt. Es
standen Brennstofftabletten zweier Hersteller zur Verfiigung, des Euro-
pdischen Instituts filir Transurane (TUI)und des Plutoniumlabors des IMF.
In beiden Fillen handelt es sich um gesinterte Pellets mit B85 Gew.-% UC
" und 15 Gew.-% PuC. Im einzelnen hatten die Brennstofftabletten folgende

Daten:

TUI-Karbid, Ringpellets fiir druckfreie Schwellkapsel

AuBendurchmesser: 5,14 £ 0,01 mm
Innendurchmesser: 1,95 mm
TablettenhShe: 3,8 - 4,3 mm
Dichte: 96% TD.

Chemische Zusammensetzung /1/:
C=4,77 Gew.-%, 0 = 0,50 Gew.-%, N = 0,09 Gew.-%, ECC = 5,23 Gew.-%

M2C3—Gehalt ca. 20%.

IMF-Karbhid, Voll- und Ringpellets flir alle Kapseltypen

AuBlendurchmesser: 5,16 £ 0,02 mm
Innendurchmesser: 2,2 mm fir druckfreie Schwellkapsel

2,6 mm fir Hochdruckschwellkapsel



Tablettenhdhe: 1,4 - 1,7 mm bei Ringpellets
ca. 7 mm bei Vollpellets
Dichte: 94% TD.

Chemische Zusammensetzung (Spezifikation):
O: <3000 ppm, N <500 ppm

ECC >4,80 Gew.—%, jedoch maximal nur 10 vol.-% M.C,.
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2.2 Bestrahlungskapseln

2.2.1 Druckfreie Schwellkapsel

Zur Bestimmung der freien Schwellung bei Temperaturen bis zu 2100 K
wurde é;ne Bestrahlungskapsel verwendet, die die Forderung nach einer
mdéglichst geringen Temperaturdifferené im Brennstoff erfiillt. Die Be-
strahlungsprobe ist ein Stapel von Brennstoffringpellets mit 2 mm
dicken Wolfram-Ringscheiben zwischen den einzelnen Pellets., Der Stapel
wird auch an beiden Enden durch W-Scheiben begrenzt. Die Brennstoff-
pellets sind zur Vermeidung eines hohen axialen Temperaturgradienten
nur von geringer HShe. Sie flihren ihre Spaltungswdrme liberwiegend Uber
die Stirnfldchen an die W-Scheiben ab, deren AuBendurchmesser groBer
ist als der der Brennstoffpellets. Die radiale Widrmeableitung erfolgt
dann‘ﬁber die Mantelfldchen dieser Scheiben an die Innenwand eines Mo-
Rohres. Die gewlinschte Brennstofftemperatur wird durch die Breite des
heliumgefiillten Spaltes zwischen den W-Scheiben und dem Mo~Rohr einge-
stellt. Die Temperaturmessung erfolgt mit einem Thermoelement in der

Zentralbohrung der Bestrahlungsproben,

Die Probenkapsel (Abb.l1) besteht aus einem mit Rippen versehenen Edel-
stahl—ﬁﬁllrohr, das an beiden Enden durch AbschluB-Stopfen gasdicht ver-
schlossen ist. An die AbschluB-Stopfen schliefen sich zwei Isolierkdr-
per aus Ergan an, die ein dickwandiges Mo-Rohr zentrieren. Der Spalt
zwischen Mo-Rohr und Probenkapsel dient zur Erhéhung der Mo-Rohrtempera-
tur und damit zur ErhShung der Probentemperatur. In dem Mo-Rohr befindet

sich die Bestrahlungsprobe, die durch das Tauchrohr des Zentralthermo-




elementes zentriert wird. Die Bestrahlungsprobe wird an beiden Enden
durch Isolierpellets aus Zirkonoxid begrenzt. Eine schwache Feder
fixiert die Bestrahlungsprobe wdhrend der Montage und des Transports

zum Reaktor in ihrer axialen Lage. Zur Bestimmung der Brennstofftem-
peratur dient das Zentralthermoelement, das bei Auslegungstempera-

turen tliber 11000C ein W5Re/W26Re-Thermoelement und bei Températuren
unter 1100°c ein Chromel/Alumel-Thermoelement ist. Ein weiteres Chromel/

Alumel-Thermoelement befindet sich im Mo-Rohr.

2.2.2 Druckstempelkapsel

Dieser Kapseltyp zur Bestimmung der Schwellung bei verschiedenen Dricken
und Temperaturen wurde in zwei Versionen gzbaut und eingesetzt. Bei der
einfacheren Ausfithrung /2/ wird der Schwellbetrag unter anderem durch
Lingenmessung vor und nach der Bestrahlung bestimmt. Pie weiterentwickel-
te Ausfiihrung /3/ wurde mit einem induktiven Verlagerungsaufnahmer (Dif-
ferentia;transformator) ausgérﬁstet, der zusdtzlich die kontinuierliche
Messung der Lingendnderung wiahrend der Bestrahlung ermdglicht. Die Be-
strahlungsprobe ist eine ungefdhr 40 mm lange Brennstoffsiule,

die sich in einem dickwandigen Rohr (AuBendurchmesser 23 mm} aus der
Molybdinlegierung TZM befindet und oben einen axial beweglichen Stempel
tr&gt (Abb.2). Das Mo-Rohr sitzt, Uber Distanznocken zentriert, in einer
Kapsel aus Edelstahl, deren unterer AbschluBstopfen den unbeweglichen
VerschluBstempel aufnimmt. Der bewegliche obere Stempel steckt in einem
Stempelhalter, der in einer mit dem Edelstahlrohr verschweiBten Filhrungs-
hillse gelagert ist. Der obere Teil des Stempelhalters ist mit der Fiih-
rungshilse gasdicht durch einen Faltenbalg verbunden, der mit seiner
Federkraft Uber den Stempelhalter den Stempel auf die Brennstoffsdule
driickt. Die Endstilicke des Stempelhalters und des unteren AbschluBstop-

fens sind als MeBbolzen ausgebildet.

Die Probenkapseln - drel bei der einfachen Ausfihrung, zweil bei der Aus-
fihrung mit Verlagerungsaufnehmer - befinden sich, Gber Nocken zentriert
und durch Distanzrohre voneinander getrennt, ilibereinander in einer &duBe-

ren Druckkapsel aus Edelstahl. Die Druckbelastung der Proben erfolgt



durch einen Gasdruck in dieser Druckkapsel. Der Gasdruck wirkt auf den
Stempelhalter und bt iber den Stempel einen Druck auf den Brennstoff
aus, éer dem Verhdltnis der wirksamen Stempelhaltex-Stirnfliche =zur
Stempelfldche multipliziert mit der Differenz der Gasdriicke in Druck-

und Probenkapsel entspricht.

Die Temperatureinstellung erfolgt durch unterschiedliche Breite der Gas-
spalte und durch die Wahl des Schutzgases. Die eigentliche (innere) Pro-
benkapsel ist jedoch stets mit Helium gefiillt, um durch Verschlechterung
der Warmeleitfdhigkeit des Heliums infolge zunehmender Spaltgasbeimengung
dem Temperaturabfall der Probe durch die abnehmende Spaltungsrate ent-

gegenzuwirken. Die Temperaturmessung erfolgt mit drei Thermoelementen in

um 120° versetzten achsparallelen Bohrungen in dem Mo-Rohr.

2.2.3 Gasdruckkapsel

Zur Bestimmung der Schwellung unter hydrostatischem Druck wurde eine Be-
strahlungskapsel bénutzt, in der Brennstoffproben unter einem duBeren
Gasdruck bis zu 45 MPa bei Temperaturen von maximal 1750°C bestrahlt
werden kénnen., Ausfihrliche Beschreibungen dieses Kapseltyps sind in

/4 - 6/ gegeben. Abb. 3 zeigt eine Kapsel in schematischer Darstellung.
Die Bestrahlungsprobe und der innere Aufbau der Kapsel entspricht der
Kapsel zur Bestimmung der freien Schwellung. Die duBere Umwandung ist
jedoch eine Druckkapsel aus Edelstahl 1.4988 mit einem Innendurchmesser
von 20 mm und einer Wandstdrke von 5 ~ 6 mm je nach der erforderlichen
Breite des Gasspaltes zwischen Druckkapsel und dufierem Kapselrohr. Durch
vier Bohrungen im Boden der Druckkapsel sind Tauchrohre aus Wolfram zur
Aufnahme von Thermoelementen hindurchgefiihrt. Ein Thermoelement dient
zur Messung der Zentraltemperatur, drei Thermoelemente messen die Tem-
peratur des Molybddn-Zwischenrohres. Der obere Endstopfen der Druck-
kapsel enthalt eine Kapillare, durch die das Gas bei der Montage einge-
speist wird und die zum MeBwertgeber fihrt. Eine Filterpackung im cbe-
ren Endstopfen verhindert den Austritt von plutoniumhaltigen Aerosolen

bei einem Ausstrémen des Gases aus der Druckkapsel.




2.2.4 Kriechkapsel

Zur Eymittlung der Schwellung wurden auch drei Proben aus Kriechexperi-
menten in bezug auf ihre Dichtednderungen untersucht. Bei den Proben
handelt es sich um die gleichen (U,Pu)C-Tabletten aus IMF-Produktion,
die in den druckfreien Bestrahlungskapseln und in den Gasdruckkapseln
eingesetzt wurden. Die Bestrahlungsprobe besteht auch hier aus einem
Stapel von Brennstofftabletten mit Zwischenringen. Dié Probe befindet
sich jedoch in fliissigem Natrium-Kalium und wird axial belastet. Eine

ausfiihrliche Beschreibung der Kriechkapsel wird in /7/ gegeben.

2.3 Bestrahlungsbedingungen

Die Bestrahlungen erfolgten im Karlsruher Forschungsreaktor FR 2 auf
Isotopenkanal-Positionen bei thermischen Neutronenfliissen zwischen 3
und 7-1013 Neutronen/cmz-s. Die wichtigsten Bestrahlungsdaten sind in

Tab.1 aufgefiihrt.

Die Abbrandangaben basieren auf den radiochemischen Abbrandbestimmungen,
die an je einer Probe eines Kapselversuchseinsatzes ausgefiihrt wurden.
Der Abbrand der anderen Proben des gleichen KVE wurde entsprechend dem
Verhdltnis der mittleren Neutronenfliisse an der jeweiligen Probenposi-
tion und der Abbrandprobe-Position aus dem radiochemisch bestimmten
Wert berechnet. Aus den radiochemisch bestimmten Abbrandwerten und den
dazugehtrigen Bestrahlungszeiten wurden die mittleren Spaltungsraten

ermittelt.

Die Brennstofftemperaturen sind die {iber das Brennstoffvolumen gemittel-
ten Temperaturen, deren maximale und zeitlich gemittelte Werte ange-
geben sind. Die maximalen Brennstofftemperaturen traten meist zu Beginn
oder zumindest in der ersten Hilfte der Bestrahlungszeit auf. Ledig-
lich bei den Proben 13 und 14 wurden die hdchsten Temperaturen am Be-

strahlungsversuch gemessen.



Tab. l: Bestrahlungsdaten der (U,Pu)C-Schwellproben

‘ Brenn— Mittlere Ab- Brennstofftem— Mittlere Pro-
Kapseltyp Probe stoff Zeit Spaltrate brand peratur, °C benbelastung _
cm—3s~1 % mittl. max. MPA
Druckfreie 1 TUT 89 6,4 E 13 1,5 1400 1450 0
Kapsel 2 TUI 89 6,4 E 13 1,5 1750 1780 o]
3 TUI 179 5,9 E 13 2,8 1450 1470 0
4 TUI 179 5,9 E 13 2,8 1750 1790 O
5 IMF 232 7,3 E 13 4,5 1550 1640 o]
6 IMF 232 7,0 E 13 4,3 1600 1680 o]
7 IMF 362 5,6 E 13 5,4 1250 1390 0
8 IMF 362 5,5 E 13 5,3 1500 1610 0
9 IMF 362 5,4 E 13 5,2 1630 1700 o
Druckstem— 10 IMF 49 3,1 E 13 0,4 1250 1350 20
pelkapsel 11 IMF 200 3,1 F 13 1,7 1200 1360
12 IMF 200 3,2 F 13 1,7 leoco 1740 O
Gasdruck- 13 IMF 93 4,3 E 13 1,1 1000 1150 38
kapsel 14 IMF 93 4,4 E 13 i,1 1200 1300 31
15 IiMF 205 2,6 E 13 t1,4 1050 1250 33{10d)/20
16 IMF 205 2,7E 13 1.5 1200 1550 40(10d4)/ 6
Kriechkapsel 17 M 166 5,9 E 13 2, si; 570 620 40
18 IMF 166 5,2 E 13 2,61) 380 430 40
19 IMF 317 6,5 E 13 5,5 280 310 40

1) berechneter Abbrand




2.4 Untersuchungsmethoden

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen der Brennstoffproben erfolgten in
den HeiBen Zellen des Kernforschungszentrums. Folgende Untersuchungen

wurden duxrchgefihrt:

- Bestimmung der freien Spaltgase, sofern die GrdfBe und der Abbrand der
'zu untersuchtenden Probe eine fiir eine Analyse hinreichend groBe Spalt-
gasmenge erwarten lieB.

- Messung der Brennstoffdichte nach dem Auftriebgverfahren in Tetra-
chlorkohlenstoff.

- Bestimmung der im Brennstoff zurlickgehaltenen Spaltgase. Zu diesem
Zweck wurden die Brennstoffproben nach Abschluf der anderen Untersu-
chungen in einer Kugelmihle gemahlen und das wéhrend des Mahlprozesses
freigesetzte Spaltgas bestimmt. Dieses Spaltgas wird im folgenden kurz
als Porenspaltgas P bezeichnet, denn es stammt zum liberwiegenden Teil
aus Poren und Blasen. Beim Mahlen wurde der Brennstoff bis auf Teil-
chengréBen unter 1 pm zerkleinert. Dadurch darfte sémtliches Spaltgas
freigesetzt worden sein, das sich in intragranularen Blasen mit Durch-
messern bis unterhalb 0,5 pm oder in Blasen und Poren an Korngrenzen
und Subkorngrenzen befand. Die gemahlenen Proben wurden anschlieBend
in Salpeterséure aufgeldst, wobei das restliche Spaltgas freigesetzt
wurde (Gitterspaltgas G). Die Spaltgasmengen wurden gaschromatografisch
bestimmt.

- Radiochemische Abbrandbestimmung mit Ce-144 und Cs-137 bei niedrigen
Brennstofftemperaturen als Abbrandindikatoren. Fiir diese Untersuchung,
die an je einer Probe eines Kapselversuchseinsatzes im Institut fir
Radiochemie durchgefihrt wurde, wurde die Brennstoffl&sung benutzt,
die bei der Bestimmung der gebundenen Spaltgase anfiel.

2.5 Untersuchungsergebnisse

Die Ergebnisse der Nachbestrahlungsuntersuchungen sind in der Tab.Z2 auf-
gefiihrt., Die prozentuale Volumendnderung, im folgenden als Schwellung S
bezeichnet, wurde aus der Brennstoffdichte vor und nach Bestrahlung be-

rechnet, Es gilt
p
S = 100(— - 1) (1)

Py
po Brennstoffdichte vor Bestrahlung

£y Brennstoffdichte nach Bestrahlung



Tab. 2: Schwell- und Spaltgasdaten der (U,Pu)C-Proben

Porenspaltgas Gitterspaltgas

Probe Abbrand Temperatur Schwellung Freisetzung Gasatome Xe Gasatome Xe
% oc 1) % % . Xe/Kr (U+Pu) ~Atom Kr (U+Pu)-atom Kr

1 1,5 1435 8,2 - - 7,61 E-4 13,0 - -
2 - 1,5 1750 17,8 86,9 - 1,92 E-4 17,5 3,79 E-4 16,3
3 2,8 1450 15,2 78,6 - 1,02 E-3 13,8 8,02 E-4 15,7
4 2,8 1750 27,7 86,3 - 8,73 E-4 15,4 2,64 E-4 13,3
5 4,5 1565 23,6 66,4 15,4 3,80 E-3 15,9 6,36 E-4 14,8
6 4,3 1615 24,5 73,1 - 2,64 E-3 14,5 8,05 E-4 13,1
7 5,4 1315 16,6 56,9 21,3 - - - -
8 5,3 1525 23,8 58,4 24,5 4,42 E-3 12,7 7,91 -4 - 17,8
Q 5,2 1635 27,8 78,4 18,8 2,92 E-3 13,4 8,53 E-4 17,0
10 0,4 1295 0,8 - - 2,05 E-4 12,6 - -
11 1,7 1260 5,2 46,7 - 7,70 E-4 16,0 1,88 E-3 16,7
12 1,7 1685 14,9 - - 1,61 E~-4 17,0 - -
13 1,1 1150 2,7 27,3 - 2,00 E-3 15,7 3,08 E-4 15,7
14 1,1 1300 3,6 14,2 - 2,49 E-3 17,2 3,16 E-4 16,2
15 i,4 1015 4,8 " 15,2 - 1,85 E-3 15,4 1,72 E-3 16,4
16 1,5 1217 5,3 24,6 - 3,04 E-3 17,7 4,18 E~4 15,7
17 2,6 600 3,3 - - - - - -
18 2,6 400 3,6 - - - - - -
19 5,5 300 5,6 - - - - - -

1) s.Abschnitt 3




Die Spaltéasfreisetzung war nur bei einigen Proben direkt gemessen wor-
den. Diese Werte sind durch die Angabe des Xe:Kr-Verhdltnisses gekenn-
Zeichnet. Bei anderen Proben war wegen der zu erwartenden geringen
freien Spaltgasmengen oder aus Griinden eines schnelleren Untersuchungs-
ablaufes in den Heiflen Zellen auf die Bestimmung der freien Spaltgase
verzichtet worden. In diesen Fidllen wurde die Spaltgasfreisetzung aus
der Differenz des erzeugten und des zuriickgehaltenen Spaltgases berech-
net, wobei eine Erzeugungsrate von 0,3 Gasatomen pro Spaltung zugrunde-

gelegt wurde.

3. Auswertung und Diskussion

Ziel der Auswertung ist die Darstellung der Schwellung und des Spaltgas-
verhaltens, insbesondere der Freisetzung, als Funktion des Abbrandes und
der Brennstofftemperatur. Wdhrend die Angabe des Abbrandes als gemesse-—
ne GroBe eindeutiqg ist, ist die Angabe der Brennstofftemperatur bei
nicht konstanter Temperatur wdhrend der gesamten Bestrahlungszeit et-
was problematisch. Findeutig bestimmbar sind die héchste und niedrigste
Brennstofftemperatur sowie der zeitlich gemittelte Wert. Wegen der star-
ken Temperaturabhingigkeit des Spaltgasverhaltens ist die zeitlich ge-
mittelte Brennstofftemperatur nicht immer die geeignete BezugsgréBe.
Jede Temperaturerhdhung wdhrend der Bestrahlung fiihrt zu einer Erhdhung
der Schwellrate und der Spaltgasfreisetzungsrate, wobei der EinfluB die-
ser Effekte auf die Gesamtschwellung bzw. Gesamtspaltgasfreisetzung ab-
hingig ist vom Zeitpunkt ihres Auftretens. Zur nidherungsweisen Bertiick-

sichtigung des starken Einflusses der Maximaltemperatur wird eine Be-

zZugstemperatur T¥ eingefiihrt, flir die folgender Ansatz gemacht wird
¥ = (1t - X)T +xT (2)
m max
mit c .
X =t (3)
t
ges
Tm zeitlich gemittelte Brennstofftemperatur
Tma maximale Brennstofftemperatur

nax Zeitpunkt des Auftretens der maximalen Brennstofftemperatur
r

t
t s Gesamtbestrahlungszeit.




Tritt die Maximaltemperatur unmittelbar zu Beginn der Bestrahlung auf,
80 ist die zeitlich gemittelte Brennstofftemperatur Bezugstemperatur.
Tritt sie dagegen am Bestrahlungsende auf, so ist die Maximaltemperatur

Bezugstemperatur

Die Brennstoffschwellung zeigt eine starke Temperatur- und Abbrand-

abhangigkeit. Zur Interpolation der MeBwerte wurde folgende Formel

entwickelt

S =0,8A+ Sg,Satt. [1 - exp (- xA) ] (4)
mit

3 . 24

Satt., =
B T O T (400 =T =)
p 74
und
3 4 '
X = 0,06 + 8,025.10" exp (- 2,027-10/T) (6)

§ Schwellung in Vol.-% fiir 500 K £ T £ 2000 K
T Temperatur in K

A Abbrand in %.

Der erste Term in Gleichung (4) gibt die Schwellung durch feste Spalt-
produkte wieder. Der zZweite Term beschreibt die Spaltgasschwellung,
wobei davon ausgegangen wird, daB die maximal mdgliche Spaltgasblasen-—
porositdt 34% betrédgt. Dieser Maximalwert wird jedoch erst bei Tempera-

turen tlber 13000C erreicht.

Abb.4 zeigt den Vergleich zwischen den gemessenen und den nach For-

mel (4) berechneten Schwellunden. Bei der Entwicklung der Formel sind
die Ergebnisse der druckfrei bestrahlten IMF-Karbidproben stirker be-
riicksichtigt worden als die Ergebnisse der TUI—Karbidproben. Die freie
Schwellung als Funktion des Abbrandes ist in der 59942 dargestellt, wo-
bei die experimentell bestimmten Werte als Meflpunkte eingetragen wurden
und die fiir verschiedene Temperaturen berechneten Werte als Kurven ein-
gezeichnet wurden. Die Schwellung nimmt zundchst linear mit dem Abbrand

zu. Mit steigendem Abbrand deutet eine Abflachung der Kurven offenbar



eine langsam eintretende SAttigung des Spaltgasschwellens an. Diese
Verminderung der Spaltgasschwellrate verschiebt sich mit zunehmender
Temperatur zu niedrigeren Abbré&nden. Die Schwellrate durch feste
Spaltprodukte sollte in erster Ndherung abbrandunabhdngig sein. Abb.6
gibt die berechnete freie Schwellrate zwischen O und 1% Abbrand als

Funktion der Brennstofftemperatur wieder.

Ein Vergleich der in den verschiedenen Kapseltypen gemessenen Schwel-
lungen zeigt, daB bis zu Temperaturen von 1300°C und Driicken bis zu
30 MPa kein schwellmindernder EinfluB eines &duBeren Druckes erkennbar

ist,.

Die Spaltgasdaten sind in ihrer Anzahl zu klein, um allgemein gilti-

ge Aussagen zum Spaltgasverhalten in Karbidbrennstoff zu machen. Zu-
dem ist in all den Fdllen, in denen nicht alle drei Spaltgasfraktio-
nen bestimmt werden konnten oder in denen die Summe der gemessenen Gase
nicht mit der berechneten Gasmenge befriedigend {ibereinstimmt, mit MeR-
fehlern zu rechnen, wobeli insbesondere zweili Fehlermdglichkeiten, die
Einwaage von Fremdkdrpern (Zwischenplidttchen) bei der Mengenbestimmung
des Brennstoffes flir die Messung des Poren- und Gitterspaltgases und
Gasverluste in den Apparaturen, zu einer zu niedrigen Konzentration

des zurilckgehaltenen Spaltgases und damit 2zu einer zu hoch berechneten
Spaltgasfreisetzung flihrt. Unter diesem Aspekt sind die recht hohen
berechneten Spaltgasfreisetzungswerte der Proben 13, 15 und 16 mit ei-
ner gewissen Vorsicht zu betrachten. Allerdings muf auch beriicksichtigt
werden, daf die Probengeometrie mit ihrem sehr hohen Oberflachen:vVoiu-

men-Verhdltnis durchaus zu einer starkeren Freisetzung beltragen kann.

Die Abbildungen 7 - 9 zeigen die Konzentrationen des Gitter- und Poren-

spaltgases sowie ihrer Summe, des gesamten zuriickgehaltenen Spaltgases,
in Abhingigkeit wvom Abbrand, wobei die Werte nach den Bestrahlungstem-
peraturen zu Gruppen zusammengefaBt wurden. Die Konzentration des
Gitterspaltgases strebt bei Temperaturen iiber 1400°C offenbar schon bei
Abbrdnden zwischen 1 und 3% Sattigungswerten zu, die bei hohen Tempera-
turen nur noch relativ wenig von der Temperatur abhdngen. Bei einerxr

o .o X
Brennstofftemperatur von 1750°C ist mit einer S&Attigungskonzentration



des Gitterspaltgases um 4°10-4 Gasatomen pro (U+Pu)-Atom zu rechnen.
Die Konzentration des Porenspaltgases und damit auch des insgesamt
zuriickgehaltenen Spaltgases scheint bei Temperaturen bis zu 1600°C
im untersuchten Abbrandbereich bis 5,5% noch anzusteigen. Wegen der
geringen Zahl der Mefiwerte und ilhrer Schwankungen sind weitergehende
Aussagen zum Spaltgasverhalten nur bedingt méglich. Verfahrensbe-
dingte Fehler bei der Bestimmung der Fraktionen des zurtickgehaltenen
Spaltgases laufen stets auf eine Unterschdtzung des Poren- und Git-
terspaltgases hinaus. Unter stdrkerer Wichtung der oberen MeBwerte
des zuriickgehaltenen Spaltgases und seiner beiden Fraktionen sind in
die Abbildungen 7 bis 9 Konzentrationsverldufe fiir 1250, 1500 und
17500C eingezeichnet. Teilweise muften diese Kurven mangels Mef3-
werte zu kleineren Abbridnden extrapocliert werden, wobei davon ausge-
gangen wurde, daB sich bei hdheren Abbrénden Sittigungswerte des Poren-

und des Gitterspaltgases einstellen,

Abb.10 =zeigt die gemessenen und die mit Hilfe der Konzentrationen des
zurtlickgehaltenen Spaltgases ermittelten Freisetzungswerte. Ruf eine
Extrapolation zu nledrigeren oder hdéheren Abbranden wurde verzichtet,

well die Datenbasis zu klein ist.

Abb.11 gibt den Zusammenhang zwischen Spaltgasfreisetung und Schwel-
lung wieder, Mit zunehmender Schwellung steigt auch die Spaltgas-—
freisetzung. Dieser Zusammenhang ldBt sich folgendermaBen erkl&ren.
Mit zunehmender Spaltgasblasenporositidt vergrdBert sich auch Qdie
offene Porositdt und damit das Verhdltnis voh freier Oberfliche zum
Volumen des Brennstoffes. Die unmittelbare Folge .ist dann der An-
stieg der Spaltgasfreisetzungsrate. In abb.12 ist die Porositét der
Bestrahlungsproben im Ausgangszustand und nach verschiedenen Abbrén-
den bei verschiedenen Temperaturen gezeigt. Deutlich ist die mit stei-

gender Bestrahlungstemperatur zunehmende Porengr&Be zu erkennen.

Ein Vergleich der an U,Pu-Mischkarbid gemessenen Schwellungen mit

Schwellungen, die an UO, unter &hnlichen Bestrahlungsbedingungen ge-

2
messen wurden /8/, zeigt, daB die Schwellung des Karbids um 30 bis 50%




liber der des UO2 liegt, wobeli der untere Wert flir relativ niedrige
Brennstofftemperaturen um 1OOOOC und der hdhere Wert fiir hohe Brenn-
étofftemperaturen (1750°C) gilt. In erster Ndherung verhalten sich
damit die Schwellraten beider Brennstoffe zueinander wie ihre Schwer-
metalldichten. Die Konzentrationen des zurilickgehaltenen Spaltgases
und damit auch die Spaltgasfreisetzungen bei gleichen Temperaturen

und Abbrdnden sind ebenfalls &hnlich.
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Abb. 1: Kapsel zur Bestimmung der freien Schwellung
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Abb.2: Druckstempelkapsel mit induktivem Wegaufnehmer
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Abb.3: Gasdruck-Schwellkapsel
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Abb.4: Vergleich der gemessenen und berechneten freien Schwellungen
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zwischen O und 1% abbrand als Funktion der Temperatur
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Bbb.12: Porositdt der (U,Pu)C-Bestrahlungsproben im Ausgangszustand und nach verschiedenen Abbrénden
bei verschiedenen Temperaturen





