
KfK 3288 

März 1982 

In-pile-Experimente zum 
Brennstabverhalten beim 
Kühlmittelverluststörfall 

Ergebnisse der zerstörenden 
Nachuntersuchungen der Versuchsserie F 

{22 oo,p MWd/tu> 

P. Hofmann, C. Petersen, G. Schanz, H. Zimmermann 
Institut für Material- und Festkörperforschung 

Projekt Nukleare Sicherheit 

Kernforschun_gszentrum Karlsruhe 





KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE 

Institut für Material- und Festkörperforschung 

Projekt Nukleare Sicherheit 

KfK 3288 

In-pile-Experimente zum Brennstabverhalten 

beim Kühlmittelverluststörfall 

Ergebnisse der zerstörenden Nachuntersuchungen 

der Versuchsserie F (22 000 MWd/tU) 

P.Hofmann, C.Petersen, G.Schanz, H.Zimmermann 

unter Mitarbeit von 

B.Burbulla 

W.Hellriegel 

F.Weiser 

(Hauptabteilung Kerntechnische Betriebe) 

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH., Karlsruhe 



Als Manuskript vervielfältigt 
Für diesen Bericht behalten wir uns alle Rechte vor 

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH 

ISSN 0303-4003 



Zusammenfassung 

Die in-pile Versuche mit unbestrahlten und bestrahlten 

Brennstabprüflingen hatten zum Ziel, den Einfluß nuklearer 

Parameter auf die Mechanismen des Brennstabversagens unter 

LOCA-Bedingungen zu untersuchen. Als Versuchsstäbe wurden 

Prüflinge mit einer aktiven Brennstofflänge von 50 cm ver­

wendet. Die Versuchsserie F bestand aus fünf Einzelstab-Ver­

suchen, die mit vorbestrahlten Prüflingen durchgeführt wur­

den. Der mittlere Abbrand betrug 22 000 MWd/tu. 

Dieser Bericht beschreibt die zerstörenden Nachuntersuchungs­

ergebnisse im Hinblick auf das mechanische Verhalten des 

Zircaloy-4-Hüllmaterials, das Oxidations- und Korrosionsver­

halten des Hüllrohres, das mechanische Verhalten des Brenn­

stoffes sowie die Spaltgasfreisetzung und Volumenänderung 

des Brennstoffes. Gegenüber den Versuchen mit unbestrahlten 

Prüflingen lassen die Nachuntersuchungen keine Besonderheiten 

erkennen. Lediglich der Brennstoffzustand ist stark unter­

schiedlich. Es kommt bei den vorbestrahlten Brennstäben zu 

einer starken Fragmentierung des Brennstoffes. 

Die beobachtete Hüllrohr-Innenoxidation in der Umgebung der 

Berststelle erfolgt durch eindringenden Wasserdampf. Der 

Brennstoff trägt ebenfalls geringfügig zu einer Oxidation 

der Hüllrohrinnenseite bei. Ein Einfluß von Jod oder anderen 

flüchtigen Spaltprodukten auf das Verformungs~ und Bruchver­

halten infolge Spannungsrißkorrosion konnte nicht festge­

stellt werden. Die maximale Spaltgasfreisetzung während der 

Vorbestrahlung beträgt 5,5%, die während der in-pile LOCA­

Transiente zusätzlich auftretende Freisetzung 6%. 

Dieser Bericht ist im Zusammenhang mit dem von der Hauptab­

teilung Ingenieurtechnik erstellten Bericht (KfK 2956, 1980) 

zu sehen, in dem die Ergebnisse der zerstörungsfreien Nach­

untersuchungen dokumentiert sind. 



In-pile Experiments on the Fuel Rod Behavior in a Loss-of­

Coolant Accident 

Results of Destructive Postirradiation Examination of Test 

Series F (22 ooo MWd/tu) 

Abstract 

In-pile tests were performed with both unirradiated and 

irradiated fuel rod specimens to investigate the influence 

of the nuclear environment on the mechanisms of fuel rod 

failure under LOCA conditions. The test rods had an active 

fuel length of 50 cm. The Test Series F comprised five single­

rod tests performed with preirradiated specimens. The mean 

burnup was 22 000 MWd/tu. 

This report describes the results of the destructive post­

irradiation examination of Test Series F with respect to the 

mechanical behavior of Zircaloy-4 cladding material, the 

oxidation and corrosion behavior of the cladding, the me­

chanical behavior of the fuel, and the fission gas release 

and volume change of the fuel. No difference between the 

behavior of unirradiated and preirradiated rods has been 

found, with the exception of the fuel condition. In the pre­

irradiated fuel rods the fuel underwent considerable fragmenta­

tion during the experiments. 

Oxidation of the inside surface of the cladding was observed 

at and near the rupture and was caused primarily by penetra­

ting steam. The fuel contributes slightly to oxidation of the 

cladding inside surface. No influence of iodine or other 

volatile fission products on the deförmation and fracture 

behavior due to stress corrosion cracking has been found. The 

maximum fission gas release during preirradiation was 5.5% 

with an additional 6% release during the in-pile LOCA tran­

sient. 
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1. Einleitung 

1.1 Versuchsziele 

Zur Untersuchung des Brennstabverhaltens bei Kühlmittelver­

luststörfällen in Leichtwasserreaktoren werden im Rahmen 

des Projekten Nukleare Sicherheit theoretische und experi­

mentelle Arbeiten durchgeführt. Mit den hier behandelten 

In-pile-Versuchen im DK-Loop des FR 2-Reaktors soll festge­

stellt werden, ob und wie die in Out-cf-pile-Versuchen nicht 

simulierbaren nuklearen Parameter die Mechanismen des Brenn­

stabversagens beeinflussen. 

Zu diesem Zweck werden einerseits nuklear beheizte Brennstab­

prüflinge, andererseits elektrisch beheizte Referenzstäbe 

durch Kühlungsunterbrechung gezielten Temperaturtransienten 

unterzogen, in denen die 2. Aufheizphase eines Kühlmittel­

verluststörfalls simuliert wird. 

Mit der hier behandelten Versuchsserie F sollte erstmals 

das Verhalten von vorbestrahlten Prüflingen untersucht wer­

den. Von den sechs bis zu einem Abbrand von 22 000 MWd/t 

bestrahlten Stäben F 1 - F 6 waren fünf einer Transiente 

auszusetzen, der Stab F 6 für die radiochemische Abbrandbe­

stimmung sowie zur Untersuchung des Brennstoffzustandes 

nach der Bestrahlung zu verwenden. Der Zielabbrand der 

Brennstäbe sollte 20 000 MWd/tu betragen. Die Abbrand­

bestimmungen ergaben aber einen tatsächlichen mittleren 

Abbrand von etwa 22 000 MWd/tu. Aus diesem Grund erschei­

nen teilweise beide Werte in diesem Bericht. 

1.2 Berichtsziel 

Die generelle Beschreibung des Versuchsprogramms, der 

Prüflinge und der Versuchsführung sowie die Dokumentationder 

während der Transientenversuche gemessenen Daten und die Er­

gebnisse der zerstörungsfreien Nachuntersuchung in den 

Heißen Zellen sind in /1-1/ dargestellt. Tabelle 1-1 zeigt 

die wesentlichen Versuchsdaten wie Bersttemperatur, Berst-
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druck und Zeit bis zum V~rsagen der Brennelementhüllrohre. 

Tabelle 1-1: Versuchsdaten der in-pile LOCA-Experi­
mente mit den Prüflingen F 1 bis F 5 
(Abbrand: 22 000 MWd/tUU 

Aufheizge- Zeit bis Bersttem- max.Hüll- Berst- Berst-

Test schwindig- zum Ver- peratur tempera- druck deh-
keit bei sagen tur nung 
650°C 
[ K/s] [s] [K] [K] [bar] [%] 

F 1 10,6 43 1163 1289 56 59 

F 2 8,7 57 1166 1280 53 38 

F 3 10, 1 57 1205 1290 42 27 

F 4 11 , 1 37 1108 1322 72 34 

F 5 10, 1 49 1153 1279 60 41 

In diesem Bericht werden die Ergebnisse der zerstörenden 

Nachuntersuchungen (Metallographie) der Brennstäbe F 1 bis 

F 6 beschrieben. Dieser Bericht ist in Zusammenhang mit dem 

Bericht /1-1/ zu sehen. 

Von den Prüflingen'F 1 bis F 5 wurden nach dem in-pile Ver­

such verschiedene Brennstababschnitte herausgetrennt und 

metallegraphisch präpariert. Von den Querschliffen liegen 

mindestens zwei Schliffebenen im Bereich der Hüllrohrbeule, 

einer etwa in der Mitte des Risses, der andere am Beulen­

ende. Darüber hinaus wurden Proben von Schliffebenen unter­

halb und oberhalb der Barststelle hergestellt. Die genauen 

Positionen der Schliffebenen sind den Schnittplänen zu ent­

nehmen (Abb. 1-1 bis 1-5). Von dem Prüfling F 6, der nicht 

LOCA-getestet wurde, wurde nur ein Quer- und Längsschliff 

angefertigt (Abb. 1-6). 

Von den Schliffebenen wurden neben Makroaufnahmen auch zahl­

reiche Mikroaufnahmen an verschiedenen Stellen am Rohrum­

fang hergestellt. Nur ein kleiner Teil dieser metallegraphi­

schen Aufnahmen wird jedoch in diesem Bericht dokumentiert. 
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Von den Proben wurden zunächst im ungeätzten Zustand Schliff­

bildaufnahmen hergestellt, da auf diesen die Oxidschichten 

am besten sichtbar sind. Um jedoch das Gefüge des Zircaloy 

(Zry) besser erkennen zu können, wurden die Proben an­

schließend geätzt.Darüber hinaus wurden zum Teil Inter­

ferenzkontrastaufnahmen sowie Aufnahmen mit polarisiertem 

Licht hergestellt. 

Die Nachuntersuchungen des vorliegenden Berichtes gliedern 

sich in vier Teile: 

- Mechanisches Verhalten des Zry-4, Umfangsdehnung, Wand­
stärkenabnahme; 

- Allgemeines Oxidationsverhalten des Hüllrohres, speziell 
im Hinblick auf die Innen- und Außenoxidation durch den 
Wasserdampf, Gefügezustand und Mikrohärte des Hüll­
materials; 

- Beurteilung der Innenkorrosion durch den Brennstoff und 
die Spaltprodukte, mechanisches Verhalten des Brenn­
stoffes; 

- Spaltgasverhalten und Volumenänderungen des Brennstoffs 
während der Vorbestrahlung und bei der LOCA-Transiente. 

Eine Zusammenfassung der wesentlichen Nachuntersuchungser­

gebnisse erfolgt in Tabellen, und zwar im Hinblick auf 

- die Umfangsdehnung und Wandstärkenänderung des Hüllrohres 
sowie den Gefügezustand (Kornform und Korngröße) in den 
Tabellen 2-1 bis 2-13 und 

- die anhand des Gefügezustandes abgeschätzte Hüllmaterial­
temperatur sowie die Dicke der zro2-schicht und der 
sauerstoffstabilisierten a-Zr(O)-Phase auf der Hüllrohr­
außen- und Innenoberfläche in den Tabellen 3-1 bis 3-6. 

1.3 Literatur 

/1-1/ E.Karb, M.Prüßmann, L.Sepold, "In-pile Experimente 
zum Brennstabverhalten beim Kühlmittelverlust­
störfall", KfK 2956 (1980) 
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2. Mech&nisches Verha,lten des Hüllrohres 

Aus den übersichtsaufnahmen der untersuchten Ebenen wird 

mit Hilfe eines Digitalisierungsgerätes der Umfang U1 aus 

drei Messungen ermittelt. Aus dem Umfang wird nach der 

Beziehung s 0 u = [(U1 - u0 )/Uo] · 100 die Umfangsdehnung 

in Prozent errechnet. (U0 = Ausgangsumfang, wird aus den 

Abmessungen des "Biblis-A"-Rohres berechnet) . Die Umfangs­

dehnungen der Stäbe F1-F5 in den einzelnen Ebenen sind 

den Tabellen 2.1 + 2.13 zu entnehmen. Die größten Umfangs­

dehnungen an den Rißstellen der 5 Stäbe sind in den 

Abb.: 2-1 + 2.5 dargestellt. 

Der Fehler bei der Auswertung liegt im Bereich von + 2 %. 

Weiter können noch Fehler durch das Linsensystem bei der 

Aufnahme, durch ungenaue Vergrößerungsangaben sowie 

infolge Papierschrumpfung des Negativs und Positivabzuges 

entstehen. 

Die Wandstärkenänderung Wo wird nach der Beziehung 

W0 = [(S1-S 0 )/S0 ] • 100 [%]berechnet. Wobei S1 die gemes­

sene aktuelle Wandstärke und S0 die Ausgangswandstärke 

(Z.B.:0.725 mm) bedeuten. Zur Auswertung werden geätzte 

und ungeätzte Aufnahmen im Maßstab 100 : 1 herangezogen. 

Für die einzelnen Ebenen der 5 untersuchten Stäbe erge­

ben sich die in den Tabellen 2.1 + 2.13 aufgelisteten 

Werte. 

Wegen der geringen Zahl von Aufnahmen in den einzelnen 

Ebenen, können so nur größte und kleinste Wandstärkeu­

änderungen ermittelt werden. Deshalb wird versucht, in den 

Ebenen der maximalen Umfangsdehnungen (Abb.: 2-1 2-5) 

der einzelnen Stäbe ein Wandstärkenänderungsprofil aufzu­

nehmen. 

Zur Berechnung der Wandstärkenänderung der Rohrwandung in 

der Ebene der Rißstelle werden Markierungen in der Schliff­

ebene vorgenommen. Das Verfahren ist für die Stäbe 
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F1 - F5 in den Abb.: 2-6 + 2-10 wiedergegeben. 

Dabei wird von der Kerbe ausgehend im Uhrzeigersinn eine 

10°-Teilung angebracht, wobei die Rißbreite und die Ab­

weichung vom Kreis berücksichtigt sind. Außerdem werden 

die zum Kreismittelpunkt hin gebogenen Rißenden gegebe­

nenfalls zeichnerisch wieder zurückgebogen (s.Abb.2-10). 

In den Abb.: 2-11 2-15 ist die Wandstärkenabnahme in 

Abhängigkeit vom Winkelabstand zur Kerbe aufgetragen. Wegen 

der kleinen Objektgröße ist eine Messung auf der Übersicht­

nahme.relativ ungenau. Verglichen mit direkt am Mikroskop 

und aus Fernsehaufzeichnungen ausgemessenen Wandstärken 

beträgt die Abweichung + 3 %. 

2.2 Q~~g~!~!~!~E~gg_9~E-~~~~gg~9~gg~gg_!g_E~9!~!~E-~g9 

~~!~!~E-g!9h~~~s_9~~-e~~e~~· 

Zur Quantifizierung der Umfangsdehnung wurde ein Radial­

dehnungslokalisierungsparameter ~ eingeführt. (Defini­

tion ist in [2-1] angegeben). Dieser Parameter ermög­

licht den Vergleich der Umfangsdehnungen aus unterschied­

lichen Versuchsführungen. In Abb. 2-16 werden w9 -werte 

gegen die wahre maximale Umfangsdehnung aufgetragen. 

Verglichen werden Daten aus temperaturtransienten indirekt 

beheizten in-pile Tests an vorbestrahlten Prüflingen 

(F-Serie, 20 000 MWd/t) und nicht vorbestrahlten Prüflingen 

(A- und B-Serien) mit direkt beheizten out-pile Tests mit 

Al203-Pelletfüllung. Alle in-pile Tests zeigen bei gleicher 

maximaler Umfangsdehnung höhere ~-Werte als die out-pile 

Tests. Dies ist aber kein Einfluß der Bestrahlung, sondern 

hängt mit der unterschiedlichen azitalen Temperaturver­

teilung zusammen. Die out-of-pile verformten Stäbe hatten 

trotz der direkten Beheizung, wegen der Al
2
o

3
-Pelletfüllung 

mit bis zu 0,5 mm Einfüllspiel zwischen Pellet und Hülle 

stärkere azimutaleTemperaturunterschiede, als die in-pile 

geborstenen Stäbe. Daraus ist zu schließen, daß bei gleicher 

Umfangsdehnung der Parameter w
0 

mit zunehmenden azimutalEn 

Temperaturunterschieden abnimmt. 
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Der Axialdehnungslokalisierungsparameter Wz ermöglicht 

in Analogie zu W@ eine Quantifizierung der Beulenform in 

axialer Richtung. Die Definition sagt aus, daß für Wz~ 0,5 

lange gleichförmige Beulen und für WZ > 0,5 ausgeprägte 

kurze Beulen entlang der Rohrachse erwartet werden. Ein Ver­

gleich der Versuche aus der F-Serie und den Serien A und 

B mit direkt beheizten out-of-pile Versuchen, in Relation 

zur Berstzeit (Abb.: 2-17), zeigt, daß unabhängig von 

der azimutalen Temperaturverteilung Wz-Werte > 0,5 erhal­

ten werden können. Lange gleichförmige Beulen werden eher 

von langsamen Aufheizgeschwindigkeiten bei geringen Innen­

drucken erzeugt, wie sie im Falle von kleinen Lecks auf­

treten. Ein Einfluß durch die Bestrahlung konnte auch 

hier nicht festgestellt werden. 

Dieser Formalismus gilt auch analog für die Berechnung der 

Umfangsdehnung Eu und der Wandstärkenänderung ~, wobei ne­

negatives Vorzeichen Abnahme der Größe bedeutet. 

Berechnung von Eo normale Dehnung 

E = 
0 

[2] + 

+ 

= 

E 

(Dehnung bezogen auf Ausgangslänge 1
0

) 

und EW wahre Dehnung 

(Dehnung bezogen auf aktuelle Länge 1 1 ). 

. 100[%] [ 1] 

in Bruchteilen [2] 

11 .2:1_ = - 1 + = E + 1 [2a] 
0 :lo ~ 0 

11 = Eo . ~ + ~ 



E = ln w 

E: w = ln 
11 

10 

[4] entsteht 

+ dE: dl = 1 

Integration: 
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100 in [%] 

in Bruchteilen 

aus 1 ( t) ; 1 ( t) 

15 

11 
dl 

E: 1 = w 
0 

Verknüpfung zwischen ~:: 0 und Ew 

E = ln ( E + 1 ) . w 0 

[3] 

[4] 

+ dl 

11 11 

rl 
lnl = ln 1 0 0 

[2a] in [4] 

- Die erreichten Bruchumfangsdehnungen der 5 vorbestrahlten 

Stäbe unterscheiden sich unter vergleichbaren Berstbedin­

gungen nicht von denen der Prüflinge ohne Vorbestrahlung 

die in-pile verformt wurden. 

- Die Werte der Radial- und Axialdehnungslokalisierungspa­

rameter liegen für die vorbestrahlten und nicht vorbe­

strahlten Prüflinge im gleichen Streuband. Der Einfluß 

von zunehmenden azimutalen Temperaturunterschieden wirkt 

sich lediglich auf den Radialdehnungslokalisierungspara­

meter bei gleicher Umfangsdehnung in einer Abnahme der er­

rechneten Werte aus. 

- Durch die Vorbestrahlung von 20000 MWd/t wurde zumindest 

das Hüllrohr in seinem mechanischen Verhalten nicht be­

einflußt. 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F1 Tabelle: 2. 1 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs- Wandst.Än-
Gefüge: Abbildungen 

Schliffebene dehnung derung 
Phasenzusammens. 

I, -1/J 1_1)! Korngr . u.- form 
HZ-Nr. Lfd. Nr. Sou lsw o 1 o 

(%) _j Ci?) (%) 1 (%) 

2 11 i 11 
. F1 - 2/1; 1,5 rnm 

16 I 17 F1 - 2/3 
I 12 I 12 F1 - 2/11 
l 13 1 14 F1 - 2/12 

I 3 I 4 F1 - 2/14 
rundes a' -Gefüge} 

I I mit a.-Körnern F1 - 2/13 

I KG: 10-15 ]..liTl 
F1 - 2/15-17 

I 

3 4o 1 34 I F1 - 3/1 
39 l 33 I F1 - 3/2; 2,0 rnm 
34 29 

79 :158 
F1 - 3/4;15,0 rnm 
F1 - 3/5 ' 

I 39 49 F1 - 3/7 

I 72 1129 F1 - 3/17 

9 I 9 F1 - 3/19 
I ( 1Ü\illl) rundes ver! I 

I l fo.rmungsgefüge, F1 - 3/18 I 
I 

I I Zwillingsbildung. 

I I rundes 0:-Gefüge J 
rni t ;,venigen a.- F1 - 3/20-23 

I l Körnern 
I I KG = 10 ]JITl. 

= Umfangsdehnung = [(u
1
-u )/u] • 100 (%); 

0 0 
sw =wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo (%) 

u 

= Wandst.-Änderung = [(s 1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 1jJ =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s )] • 100 (%) w 0 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

~ 

01 

I 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: Fl Tabelle: 2.2 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än- Gefüge: Abbildungen Schliffebene dehnung derung 
Phasenzusammens. 

1, 
-1/1o :-1/Jo 

Korngr. u.-form HZ-Nr. Lfd. Nr. Eo JCw 
(~) 1 (lt) (%) • (%) 

I • 
Fl - 4/1 4 49 I 40 I 
Fl - 4/2; 3,5 rrm 47 I 39 

I Fl - 4/5 83 180 
t 82,81 176 Fl - 4/6 

I 13 I 14 Fl - 4/8 
13 14 Fl - 4/15 I 10 I 11 Fl - 4/16 

I I rundes c{-Korn 

} F1 - 4/14 I I 
mit a-Körner 

F1 - 4/17-20 
I I 

KG: 10-15 lJ1l1. 

I 41 
I 

Fl - 5/1 5 51 
I Fl - 5/2; 4,0 mm 2-1 

I 
55 I 44 

Fl - 5/3; 7,0 mm so I 41 I 
Fl - 5/4 81 165 

I 79 I 158 Fl - 5/6 
15 l 16 Fl - 5/8 I 12 I 13 Fl - 5/15 

I ausgeprägtes a-Ko~ I F1 - 5/14 I l.•!enige a-Körner F1 - 5/16-18 
I I KG: 10-25 lJ1l1. .. 
I I 

= Umfangsdehnung = [Cu1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 

= wahre Umfangsdehnung = [ln Cu1/u
0

)] • ·1oo (%) 

= Wandst.-Änderung = [(s1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 

Ewu 
1/Jw =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s 0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

~ 

Ol 

I 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F1 Tabelle: 2.3 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än-
Schliffebene dehnung derung 

Gefüge: Abbildungen 
Phasenzusammens. 

E:ou :EW -1/J ·-lji Korngr. u.-form 
HZ-Nr. o 1 o Lfd. Nr. 

C%) • c!l) (%) I (%) 

6 19 • 18 
. 

I 
20 : 22 

F1 - 6/1; 1, 7mm · 

I 
F1 - 6/2 

l 
23 26 F1 - 6/19 
8 I 8 F1 - 6/21 

I I l:Undes ci-Ko:rn } I I mit a-Kö:rne:rn F1 - 6/20 

I KG: 1 ü-15 lJffi 

I 
I langes ci-Ko:rn } I KG: 60-80 lJffi 

F1 - 6/22-24 

I I 
rundes ci-Korn 1 

I I weniger a-Kö:rner F1 - 6/25 

I I KG: 15-20 lJffi 

I I 
I l 

I I 
I I 
I I 
I I 

= Umfangsdehnung = [Cu1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 

EW =wahre Umfangsdehnung = [lnCu1/u0 )] • loo (%) 
u 

= Wandst.-Änderung = [Cs 1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 1jJ =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s )] • 100 (%) w 0 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

~ ..... 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F2 Tabelle: 2.4 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än- Gefüge: Abbildungen 
Schliffebene dehnung derung Phasenzusammens. 

I 
-1J1o :-wo 

Korngr. u.-form HZ-Nr. Lfd. Nr. Eou lEw 
(%) I (lt) (%) I (%) -

I I 

F2- 1/1; 3,7 mm 1 16 I 15 I 
F2 - 1/2 10 11 

I 17 I 19 F2 - 1/8 
l I rundes <f-K=n } F2 - 1/9 
I I 

rni t a..-Körnern 
F2 - 1/11 KG: 10-15 ~ 

I I 
I I 
I I I I 

38 I 
I 

F2 - 2/1 2 32 I 39 I 33 F2 - 2/2;1,5 mm 2-2 
37 I 32 I F2 - 2/3;3,0 mm 

14 I 15 F2 - 2/4 
I 86 198 F2 - 2/7 

I 90 b34 F2 - 2/9 
15 I 16 F2 - 2/14 I rundes a-Korn } F2 - 2/15 

I I mit a-Körnern F2 - 2/16 
I I KG: 10 -15llm 

I I 

= Umfangsdehnung = [(u1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 ~u 

I/lw 

=wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo C%) 

= Wandst.-Änderung = [(s1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "O" bedeutet Ausgangswert 

~ 

(X) 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F2 Tabelle: 2.5 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs- Wandst.Än-
Gefüge: Abbildungen 

Schliffebene dehnung derung 
Phasenzusammens. 

1, -v} 1-w Korngr. u.-form 
HZ-Nr. Lfd. Nr. Eou lE:w o 1 o 

(9.;) I ("!l) (%) I (96) 

• I 

3 37 I 31 I F2 - 3/1 
36 I 31 I F2 - 3/2;3,0 mm 
36 l 30 I F2 - 3/3;5,0 mm 

42 55 F2 - 3/5 
I 63 I 99 F2 - 3/8 

I 13 I 14 F2 - 3/10 

I 21 24 F2 - 3/20 

I rundes cl'-Korn } F2- 3/15,16 I I 
mit a-Körnern F2- 3/18,19 

I I 
KG: 10-15~m 

4 13 I 12 I 
F2 - 4/1;1,1 mm 

I 21 I 24 F2 - 4/2 

I 5 I 5 F2 - 4/5 
2 2 F2 - 4/8 

I 5 I 5 F2 - 4/13 

I I rundes a-:.. Korn 

} I mit a-Körnern F2- 4/9,11,12 
I KG: 15-20 ~m 

I I 
I I 

_j_ I - -- -- -

= Umfangsdehnung = [(u
1
-u )/u] • 100 (%); 

0 0 

= Wandst.-Änderung = [(s 1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 

E:w 
u 

1jJW 

=wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo C%) 

=wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s
0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

~ 

<0 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F3 Tabelle: 2.6 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än-
Schliffebene dehnung derung 

Gefüge: Abbildungen 
Phasenzusammens. 

I. -~} Lw Korngr. u.-form 
E:ou le:w o 1 o HZ-Nr. Lfd. Nr. 

(9o) I (/l) (%) I (%) 
• • 

1 10 I 9 I F3 - 1/1 

I 1 
I 

1 F3 - 1/2 
4 4 F3 - 1/6 

l 15 I t6 F3 - 1/9 

I I rundes cC-Korn } I I 
mit a-Körnern F3- 1/7,8,10 

I 
KG: 8-10 11m 

I 
I 
I I 

I 

14 ; 13 
I 

2 I F3 - 2/1 
24 

I 
28 F3 - 2/2 

I 4 4 F3 - 2/3 

I 2 I 2 F3 - 2/6 

I I ":"'des ~-Korn } 
Illl.t a.-Kornern F3 - 2/5 

I I KG: 8-15 11m F3 - 2/7 - 10 

I I 
I I 

~..-.. ~. ~ I I -- -- - - -- --

= Umfangsdehnung = [Cu1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 

e:w =wahre Umfangsdehnung = [lnCu1/u
0

)] • ioo (%) 
u 

= Wandst.-Änderung = [(s1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); lJ;w =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

1\J 
0 

I 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F3 Tabelle: 2.7 

Zusarnmenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs- Wandst.Än- Gefüge: Abbildungen Schliffebene dehnung derung Phasenzusammens. 
I, -~) •-w Korngr. u.-form HZ-Nr. Lfd. Nr. E:ou ~~ o 1 o 

(96) 1 (!f) (%) I (%) 
• • 

3 25 I 22 I F3 - 3/1 
26 I 23 

I 
F3 - 3/3; 5,0 mm 

85 189 F3 - 3/4 
1 98 I 220 F3 - 3/5 

I 23 I 26 F3 - 3/6 

I 
8 8 F3 - 3/9 

I ~erwiegend.rundel 
I I 

CL-Korn, wenJ.ge F3 - 3/14-17 

I CL-Körner 

I I KG: 8-10 11m 
l 

4 28 I 25 8 
F3 - 4/2;2,5 mm 2-3 

26 I 23 I F3 - 4/3;5,0 mm 
27 I 24 I F3- 4/4;7,5 ~ 

79 158 F3 - 4/5 
I 8 I 8 F3 - 4/7 

I 81 l 165 F3 - 4/14 
10 I 11 F3 - 4/16 

I ~erwiegend.runde;c 
I I CL-Korn, wenJ.ge F3 - 4/13 

I I CL-Körner F3 - 4/17 

__ _j - _ _j 
KG: 8-15 1-LID 

--- ---- - ---- .. 

= Umfangsdehnung = [(u1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 

e:w =wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u
0

)] • loo C%) 
u 

= Wandst.-Änderung = [(s1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); \)! =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s1/s )] • 100 (%) w 0 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

f\) 
~ 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F3 Tabelle: 2.8 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än-
Schliffebene dehnung derung 

Gefüge: Abbildungen 
Phasenzusammens. 

I, -v) •-w Korngr. u.-form 
E:ou fw o 1 o HZ-Nr. Lfd. Nr. 

(%) I (q}) (%) • (%) 
• • 

5 10 I 10 I F3- 5/1;1,7 mm 
I 4 I 4 F3 - 5/2 

l 12 113 F3 - 5/6 

I 
5 I 5 F3 - 5/13 

rundes ci-Korn } I I mit a.-Körnern F3- 5/14,15 

I KG: 10-15 l.lill 

I 
I 

~ I I 
I 

I I I 

I I I 

I I 

I I 

I I 

I I 
I I 
I I 

1--- -·-- L.-. _J I -- -- - --·- - - !..-.. - ---- ~ -

= Umfangsdehnung = [Cu1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 

= Wandst.-Änderung = [Cs1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 

E:w =wahre Umfangsdehnung = [lnCu1/u0 )] • loo (%) 
u 

1jJw =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s0
)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "O" bedeutet Ausgangswert 

!'V 
!'V 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F4 Tabelle: 2.9 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än 
Gefüge: 

Schliffebene dehnung derung 
Abbildungen 

Phasenzusammens. 
I_ -~} ·-1jJ Korngr. u.-form 

Sou 1Ew o 1 o HZ-Nr. Lfd. Nr. 
(%) I ( ll) (%) I (%) 

• • 
1 12 I 12 I F4- 1/1;2,0 mm 

I 
18 

I 
20 F4 - 1/2 

5 5 F4 - 1/6 

' 6 I 6 F4 - 1/11 

I 16 I 17 F4 - 1/13 

I I nadeliges a~GefügeJ F4-1/9,10 

I KG: 30-60 lJffi F4 - 1/12,14 

I 
I 

I I 
• 

2 35 I 3o I F4- 2/1;3,0 mm 2-4 

I 81 I 168 F4 - 2/2 

I 
3 I 3 F4 - 2/7 

60 
I 

92 F4 - 2/12 

I 6 6 F4 - 2/15 

I I großes •-Korn ]r 
I I (dynamische Rekri- F4-2/11,13 

stallisation) 

I I KG: 20-30 11m 

I I rundes a-Korn 1 F4- 2/14,16 

I I 
I 

KG: 1G-15 11m I 

= Umfangsdehnung = [(u
1
-u )/u] • 100 (%); 

0 0 sw 
u 

=wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo C%) 

= Wandst.-Änderung = [(s1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 1jJW =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

1\) 
(.) 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F4 Tabelle: 2.10 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs- Wandst.Än-
Schliffebene dehnung derung Gefüge: Abbildungen 

Phasenzusarnmens. 
I, -~Jo 1

-1/Jo 
Korngr. u.-form 

Eou lEw HZ-Nr. Lfd. Nr. 
(9.;) I (~) (%) ! (%) 

• • 
3 35 1 3o I F4- 3/1; 6,0rnm 

I 45 
I 

60 F4 - 3/2 
3 3 F4 - 3/7 

l 38 I 48 F4 - 3/13 

I I rundes ci'-Korn } I I 
mit CL-Körnern F4 - 3/12,14 

I 
KG: 1ü-20 ]lm 

I rundes o."-Korn mit} 
I 

I 
wenigen CL-Körnern F4 - 3/15,17 

I I 
KG: 1ü-15 ]lm 

4 15 I 14 
I F4- 4/1;1,5 mm 

I 19 I 21 F4 - 4/2 

I 8 I 8 F4 - 4/8 
3 3 F4 - 4/12 

I 27 I 31 F4 - 4/14 
I 

I 10 I 11 F4 - 4/16 

I nadeliges a-Gefüge] F4 - 4/9,10, 13,1 1 
I 

I KG: 20-60 ]lm 

I I 
rundes 0-Korn mit} 

I I wenigen CL-Körnern F4 - 4/11,17 

I I KG: 10-20 ]lm 

= Umfangsdehnung = [(u
1
-u )/u] • 100 (%); 

0 0 
~ =wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo C%) 

u 

1/!0 = Wandst.-Änderung = [(s 1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 1/Jw =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

1\) 
~ 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F4 Tabelle: 2.11 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs Wandst.Än- Gefüge: Abbildungen 
Schliffebene dehnung derung Phasenzusammens. 

I, 
E:o IE:w -~1o 1

-1/Jo 
Korngr. u.-form HZ-Nr. Lfd. Nr. 

(~) I (Jl) (%)! (%) 

27 i 24 
. 

7 I 45 60 
I 3 I 3 
l I 
I I 
I I 
I I 
I I 
J ..1 

29 ; 25 
• 

8 I 60 92 

I 3 I 3 

I I 
I I 

I I 
I I 
I I 
I I 

= Umfangsdehnung = [(u1-u )/u] • 100 (%); 
0 0 

= Wandst.-Änderung = [(s1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 

F4 - 7/1 
F4 - 7/2 
F4 - 7/7 

F4 - 8/1 
F4 - 8/2 
F4 - 8/3 

E:w =wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo (%) 
u 

1/Jw =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s1/s
0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

1\) 
01 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: FS Tabelle: 2.12 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs- I Wandst.Än- Gefüge: Abbildungen Schliffebene dehnung derung 
Phasenzusarrmens. 

I, -1/1 1_1/J Korngr. u.-form HZ-Nr. Lfd. Nr. E:ou JE:w o 1 o 
( ~;) 1 ( lt) (%) I (%) 

1 10 i 10 • FS- 1/1; 1,5 rrm· 
12 I 13 FS - 1/2 

I 10 I 11 FS - 1/7 
l 1s 1 16 FS - 1/8 

I I nmdes ~-Korn mit} 
wenigen a-Körnern FS-1/9,10 

I I KG: 8-10 ].liU 

3 40 I 33 
67 1111 

FS- 3/1; 6,1 rrm 
I FS - 3/2 

4 42 135 
• FS - 4/1 

43 36 I FS - 4/2; 2,5 rrm 2-5 

I 81 1165 FS - 4/3 

I 
81,i168 FS - 4/4 
10 10 FS - 4/5 

I s4 I 77 FS - 4/10 

I 
12 1 13 FS - 4/13 

I rundes a.-Korn } 

[ -

I KG: 1ü-15 ].liU 
FS- 4/14,15 

I I 
I l 

' I I 
------- ------ ~---- ___11____ - -- -- ----

= Umfangsdehnung = [Cu
1
-u )/u] . 100 (%) i E: = tvahre Umfangsdehmmg = [ln(u1/u

0
)] · loo C%) 

0 0 wu 

= Wandst.-Änderung = [ (s1-s
0
)/s0 ] . 100 (%) ; 1/J\'1 = v1ahre WandsL-Änclerung = [ln(s 1/s0

)] . 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei ~-Y'andst0rkenände:cung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Her-t nach der Verformung;· Index "0" berlr.;;xtc·t (\l_Fr_::angs'·l•"rt. 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237 

Versuch: F5 Tabelle: 2.13 

Zusammenf.Angaben zu Umfangsdehnung, Wandstärkenänderung und Gefügezustand des Hüllrohres 

Umfangs- Wandst.Än- Gefüge: Abbildungen 
Schliffebene dehnung derung Phasenzusammens. 

E:ou :t;, -VJo 
1
-1/Jo 

Korngr. u.-form HZ-Nr. Lfd. Nr. 
(%) I (Jl) (%) ~ (%) . . 

5 41 I 34 I F5 - 5/1 
37 I 31 I F5 - 5/2;8,4 mm 

l 
71 

I 
124 F5 - 5/4 

9 9 F5 - 5/6 
I 68 I 115 F5 - 5/10 

I 13 
I 

14 F5 - 5/12 

I 
rundes a-Korn } F5 - 5/13,14 

I KG: 1o-15 llm 

I I I I 

I I 

6 20 I 19 I F5 - 6/1 
26 I 30 F5 - 6/2 

I 26 30 F5 - 6/9 

I 9 I 9 F5 - 6/12 

I rundes <!-Korn mi.t} 
I 

I 
a-Körnern F5 - 6/10,11 

I KG: 1o-15 llm 

I I 
I l 

~ --··· . ·--~ ········-·--
- _ _L_ __j 

E:0 = Umfangsdehnung = [(u1-u )/u] • 100 (%); t;, =wahre Umfangsdehnung = [ln(u1/u0 )] • loo (%) 
u 0 0 u 

1/.10 = Wandst.-Änderung = [Cs 1-s
0
)/s0 ] • 100 (%); 1/Jw =wahre Wandst.-Änderung = [ln(s 1/s0

)] • 100 (%) 

negatives Vorzeichen bei Wandstärkenänderung bedeutet Abnahme 

Index "1" bedeutet: Wert nach der Verformung; Index "0" bedeutet Ausgangswert 

1\) 
"-I 
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Abb. 2-6: Wandstärkenänderung an derBerststelle des Stabes Fl 
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Abb. 2-13: Wandstärkenabnahme in Abhängigkeit vom Abstand zur Kerbe F3 
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Abb. 2-14: Wandstärkenabnahme in Abhängigkeit vom Abstand zur Kerbe F4 
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parameter 
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3. Allgemeines Oxidationsverhalten des Hüllrohres 

3.1 Hüllrohrzustand nach Vorbestrahlung 

Der Brennstab F6 wurde nach der Vorbestrahlung keiner Temperatur­

transiente unterworfen, sondern direkt zur zerstörenden Nachun­

tersuchung zerlegt. Er dürfte daher typisch für den Vorbestrah­

lungszustand und damit für den Ausgangszustand der übrigen Stäbe 

der F-Serie sein. 

Die Staboberfläche erwies sich im Bereich des Brennstoffs als 

hellgrau mit blaugrau bis braunrot verfärbten Zonen in Höhe des 

oberen und unteren Endes der Brennstoffsäule. Diese Färbung des 

ursprünglich hell metallisch glänzenden Hüllrohrs kann auf gering­

fügige Oxidation während der Bestrahlung des Brennstabs zurückge­

führt werden. 

Das in Abb. 3-1 und 3-2 dargestellte Zircaloy-Gefüge ist typisch 

für alle untersuchten Positionen. Abb. 3-1 zeigt im Längs- und 

im Querschliff das bei der Rohrherstellung durch Pilgern ent­

standene Verformungsgefüge mit in Rohr-Längsrichtung gestreckten 

Körnern der a-zr-Phase. Im Gefüge ist auch in unmittelbarer Nähe 

der inneren Rohroberfläche kein Anzeichen einer denkbaren chem­

ischen Wechselwirkung mit dem Brennstoff nachzuweisen. Eine äus­

sere Oxidation ist ebenfalls nicht im Gefüge, das über die ganze 

Hüllrohrwand einheitlich ist, nachweisbar (Abb. 3-2). 

3.2 Außenansicht der geborstenen Brennstäbe 

Vor der Zerlegung wurde der zustand der Brennstäbe beurteilt und 

in Übersichts- und Detailaufnahmen der Außenansicht dokumentiert 

(Abb. 3-3 bis 3-8). Die Brennstabhülle zeigt danach die folgenden 

Färbungsmerkmale: Im Bereich oberhalb des Brennstoffs bis zum ober­

en Endstopfen ist die Oberfläche der Hüllrohre vorwiegend metallisch 

glänzend bis stellenweise matt hellgrau. Im gesamten Brennstoff­

bereich überwiegt eine matte, dunkelgraue Färbung. Hellgraue bis 

weiße (im Fall des Stabs FS, z.T. körnige) Beläge treten bei ei­

nigen Stäben fleckenweise oder über den gesamten Rohrumfang im 

Bereich der Berststelle bzw. im oberen Brennstoffbereich auf. Am 

unteren Endstopfen sind teils schwach, teils deutlicher blaugraue 

und braunrote Verfärbungen erkennbar. Die Endstopfenschweißen 
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markieren sich z.T. durch zwei schmale, hellgrau bis weiß ge­

färbte Ringe. 

Das Auftreten der genannten Färbungen kann nicht mit den Versuchs­

parametern der einzelnen Stäbe korreliert werden. Hellgraue Fär­

bung außerhalb und die matt dunkelgraue Tönung innerhalb des 

Brennstoffbereichs sind die Folge geringfügiger bis stärkerer 

Oxidation des Zircaloy. Das dabei entstehende Oxid ist bekannt­

lich dunkelgrau bis anthrazit-schwarz im Normalfall, während 

bei Störungen des Schichtwachstums, mechanischer Schädigung der 

Schicht bzw. längerer Oxidationsdauer der Übergang in helles bis 

weißes und abblätterndes Oxid stattfindet. Die hellen Zonen der 

Brennstäbe können auf die Bildung entsprechenden Oxids zurliekge­

führt werden. Eine Erklärung für ihr Auftreten an den beobachteten 

speziellen Stellen kann jedoch nicht gegeben werden, zumal die 

Existenz weißen Oxids nach der relativ geringen Oxidation während 

der Transienten noch nicht zu erwarten war. Da solche hellen 

Oxidfärbungen bei den Brennstäben der Serien A und B nicht auf­

getreten sind, liegt die Vermutung nahe, daß die Bildung im ur­

sächlichen Zusammenhang mit der Vorbestrahlung steht. Wahrschein­

lich beeinflußt der Zustand des während der Bestrahlung gebildeten 

Oxids die Mechanismen der während der Transiente fortgesetzten 

Oxidation und begünstigt dabei den Übergang in weißes Oxid. Die 

Bildung weißen Oxids bei der Hochtemperatur-Wasserdampf-Oxidation 

von Zircaloy 4-Hlillrohrmaterial, das bei tieferer Temperatur in 

Dampf vorkorrodiert wurde, ist in out-of-pile-Versuchen häufig 

beobachtet worden /3. 1, 3.2/. Auch aus Nachuntersuchungen von 

Hüllrohren nach Reaktoreinsatz ist sie bekannt und nach Literatur­

angaben in diesen Fällen im Brennstoffbereich und an Schweißstel­

len aufgetreten. 

3.3 Oxidationszustand der Hüllrohre 

3.3.1 Außenseite 

Im Verlauf der Transiente hat sich im Kontakt mit dem Dampf eine 

haftfeste und - von den dehnungsbedingten Anrissen abgesehen -

dichte Oxidschicht ausgebildet. Die aufgrund der Hüllrohrdehnung 

entstandenen axial verlaufenden Risse im Oxid sind in unregel­

mäßigen Abständen über den Umfang verteilt. Sie erscheinen im 
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Querschliff als Kerben, breitere Mulden oder flache Gräben je 

nach Ausmaß der lokalen Dehnung sowie ihrer frühzeitigen Sta­

bilisierung oder ihrer ständigen Ausweitung. Die durch Anreißen 

des Oxids neu exponierten Oberflächenanteile unterlagen der fort­

schreitenden Oxidation, während sich weitere Risse auch innerhalb 

älterer Risse bildeten. Nach dem Bersten hat sich die Oxidschicht 

noch deutlich verstärkt. In den Rißbereichen ist die Oxidation 

durch begünstigten Sauerstofftransport im geschädigten Oxid weiter 

in den metallischen Werkstoff vorgedrungen. An den stark gedehnten 

Stellen des Hüllrohrs neigt das zerrissene Oxid - spätestens bei 

der metallegraphischen Präparation - zum Ausbrechen, so daß dort 

meist nur noch das nach dem Bersten gebildete Oxid registriert 

werden kann. Beispiele für die beschriebene Ausbildung des äußeren 

Oxids, die im übrigen mit den Ergebnissen der Versuchsserien A 

und B übereinstimmt, sind in Abb. 3-9 bis 3-17 gezeigt. 

Durch Sauerstoffdiffusion aus dem Oxid in die Zircaloy-Matrix 

hat sich die sauerstoffstabilisierte a-zr(O)-Phase als weitere 

Deckschicht unter dem zro 2 gebildet. Diese Schicht konnte bereits 

im polierten zustand der metallegraphischen Schliffproben auf­

grund ihrer höheren Härte sichtbar gemacht und ausgemessen werden. 

Beim anschließenden chemischen Polieren und Ätzen erwies sich 

allerdings eine gewisse Kantenabrundung der Proben als unver­

meidlich, so daß die Schicht in diesem Präparationszustand meist 

nicht mehr verläßlich meßbar und photographisch unverfälscht dar­

zustellen war. Die gebildete a-zr(O)-Schicht ist im Verlauf der 

Transiente gleichmäßig gewachsen und hat etwa die Dicke der an­

grenzenden Oxidschicht erreicht. Im direkten Bereich aufgeris­

senen und daher rascher gewachsenen Oxids, besonders im Rißgrund, 

ist sie durch Aufzehrung von außen her etwas dünner und wellig 

zur Matrix abgegrenzt. 

Die Dicke der zro2- und der a-Zr(O)-Schicht wurde in der Regel 

für jede untersuchte Schliffebene in 4 azimutalen Richtungen des 

Hüllrohrs direkt am Mikroskop gemessen. Die Ergebnisse wurden mit 

der Dicke fotografisch abgebildeter Schichten verglichen. Die re­

gistrierten Schichtdicken sind in Tab. 3-1 bis 3-5 zusammengestellt. 

Zur Orientierung werden Azimutwinkel zwischen einer Kerbmarkierung 
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(am unteren Brennstab-Stopfen) und der betreffenden Stelle des 

Stabes angegeben; bei Blick von oben auf den Stab gilt der Uhr­

zeigersinn. Die Meßwerte sind für Stellen typisch, die möglichst 

wenig durch Rißbildung im Oxid beeinflußt sind. Offenbar sind die 

Schichtdicken hauptsächlich von der lokalen Temperatur abhängig, 

wie der Vergleich mit den ebenfalls in den Tabellen angegebenen 

Temperaturwerten zeigt. Diese Abhängigkeit ist, wie in Abb. 3-18 

nachgewiesen trotz relativ großer Streuungen gegeben. In diesem 

Diagramm ist zum Vergleich das für die Versuche der Serien A und 

B früher ermittelte Streuband eingetragen. Offensichtlich ist 

auch das Ausmaß der Hüllrohr-Außenoxidation der vorbestrahlten 

mit dem der nicht vorbestrahlten Brennstäbe vergleichbar. 

3.3.2 Innenseite 

In Höhe des Risses ist die Oxidation der Hüllrohr-Innenseite 

deutlich ausgeprägt. Das Oxid bildet trotz stellenweise recht 

rauher Oberfläche eine kontinuierliche Schicht; die darunter­

liegende a-Zr(O)-Schicht ist gleichmäßiger und etwa ebenso 

stark. Die für die Außenoxidation typischen Anrißkerben im 

Oxid werden innen nicht entsprechend deutlich beobachtet. Je­

doch kann nach der Morphologie eine gewisse Oxidation schon vor 

dem Bersten des Hüllrohrs nicht ausgeschlossen werden. Eine 

solche ist während der Vorbestrahlung und der Transiente im 

Kontakt mit dem Brennstoff zu erwarten. Offenbar überwiegt 

jedoch die Oxidation nach dem Bersten des Hüllrohrs, die durch 

den eingedrungenen Dampf verursacht wird. überraschenderweise 

ist in Höhe des Berstbereiches die gesamte Innenoxidation stärker 

als die Oxidation an der jeweiligen Stelle der Außenseite. Die 

Abb. 3-9 bis 3-14 zeigen im direkten Vergleich von Außen- und 

Innenseite Beispiele für dieses Ergebnis, das für alle unter­

suchten Brennstäbe der F-Serie die Regel ist. Die Ursache der 

im Vergleich zur Außenseite verstärkten Innenoxidation, die 

für die Stäbe der A- und B-Serien nicht beobachtet wurde, ist 

ungeklärt. Ein Zusammenhang mit der Vorbestrahlung liegt somit 

jedoch nahe. Es ist denkbar, daß (entsprechend der Argumentation 

in Kap. 3.2 hinsichtlich des Auftretens von weißem Oxid) eine 

während Vorbestrahlung und Beginn der Transiente gebildete de-
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fekte, und daher weniger schützende, Oxidschicht die weitere 

Dampfoxidation nach dem Hüllrohrbersten beschleunigt hat. Damit 

wäre auch die vielfach gemachte Beobachtung erklärbar, daß die 

innere a-Zr(O)-Schicht dünner als die äußere zu sein scheint 

(Siehe Tab. 3.1 bis 3.5), wenngleich sich das wegen der oben 

erwähnten Präparationsschwierigkeiten nicht in Abbildungen be­

legen läßt. 

In den anderen, von der Berststelle weiter entfernten Schliff­

ebenen ist auf der Innenseite stets eine geringere Oxidation 

im Vergleich zur Außenseite nachgewiesen worden (Abb. 3-15 bis 

3-17). Die Dicke der Schichten ist umso geringer, je größer der 

Abstand von der Berststelle ist. In weiter entfernten Schliff­

ebenen kann meist kein Oxid, allenfalls ein dünner Saum von a-Zr(Or 

Phase bzw. nur ein durch eindiffundierenden Sauerstoff verän­

dertes Matrixgefüge nachgewiesen werden. Letzteres ist in Abb. 

3-19 deutlich sichtbar, da die Matrix aus grobkörnigem ß-Zir-

caloy besteht, (das sich bei der Abkühlung martensitähnlich in 

ein entsprechend grobspießiges a'-Widmannstättengefüge umge­

wandelt hat) während die feinkörnigeren äußeren und inneren 

Oberflächenbereiche auf Anteile der a-Phase während der Tran­

siente und damit auf erhöhten Sauerstoffgehalt in diesen Dif­

fusionsbereichen schließen lassen. In Fällen niedrigerer Maxi­

maltemperatur, bei denen zweiphasige (a + ß)-Matrixgefüge vor­

lagen, ist der Nachweis einer Sauerstoffdiffusion auch auf der 

Innenseite kaum möglich. 

Die für die Hüllrohrinnenseite gemessenen zro2- unda-zr(O)­

Schichtdicken sind ebenfalls in Tab. 3.1 bis 3.5 zusammenge­

stellt. 

3.4. Gefüge und dessen Auswertung auf die lokal erreichte 

Maximaltemperatur 

Der Gefügezustand der Zircaloy-Hüllrohre wurde vorwiegend unter­

sucht, um daraus Rückschlüsse auf die während der Transiente er­

reichte Höchsttemperatur zu ermöglichen. Die im Temperaturbereich 

von etwa 800 - 1050°C praktikable Methode erlaubt eine Gegenprüf-
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ung der Thermoelement-Meßergebnisse und darüberhinaus eine 

Abschätzung der lokal erreichten Temperatur und ihrer axialen 

und azimutalen Variation. 

3.4.1 Zum Verfahren der Temperaturabschätzung 

Nach dem Zircaloy-Sauerstoff-Zustandsdiagramm ist 820 - 970°C 

der (a+ß)-Zweiphasenbereich für den nicht-oxidierten Werkstoff. 

Näherungsweise gilt dieser Bereich auch noch für die Wandmitte 

wenig oxidierter Rohre. Als Temperatur/Gefüge-Näherungsbeziehung 

wird die Gleichung T /°C/ = 820 + 150 . fß zwischen der Maxi-max 
maltemperatur T und dem Volumenanteil fß der ß-Phase im Gefüge max 
benützt. 

Die hauptsächliche Schwierigkeit des Verfahrens besteht darin, 

den korrekten Volumenanteil der ß-Phase zu erkennen, der bei der 

Maximaltemperatur vorhanden war, da sich bekanntlich die ß-Hoch­

temperaturphase bei der anschließenden Abkühlung umwandelt. Daher 

werden die auszuwertenden Gefüge-Mikroaufnahmen zur Kontrolle des 

Verfahrens mit entsprechenden Standard-Aufnahmen von Proben ver­

glichen, die im out-of-pile Laborversuch bei konstanter und be­

kannter Temperatur oxidiert worden sind bzw. während der Oxida­

tion einer Temperaturtransiente bekannten Verlaufs unterworfen 

waren/3.1, 3.2/. 

Solche Vergleichsproben haben gezeigt, daß sich der Gleichge­

wichtsanteil der ß-Phase beim Erhitzen rasch einstellt. Bei der 

Abkühlung der ß-Phase entsteht das nadelige a~-Gefüge. Konkur­

rierend dazu tritt auch die ß+a-Umwandlung durch Wachstum und 

Sauerstoffaufnahme bereits vorhandener a-Bereiche auf, wenn Ab­

kühlung aus dem (a+ß)-Gebiet geringe Kühlgeschwindigkeit bzw. 

starke Verformung des Ausgangsgefüges diesen Umwandlungstyp be­

günstigen. Bei erneuter, stärkerer Erhitzung verschwinden die 

Merkmale des ursprünglichen zugunsten des für die absolut höchste 

Temperatur typischen Gefüges. Außerhalb des (a+ß)-Zweiphasenbe­

reichs läßt das Gefüge andere Hinweise auf seine Bildungstempe­

ratur erkennen. Im oberen Stabilitätsbereich der a-Zircaloy­

Phase (< 820°C) tritt Rekristallisation und starkes Kornwachstum 

auf. Im unteren ß-Gebiet (ca. 970 - 1050°C) findet rasches Korn­

wachstum statt; im Gegensatz dazu wird ein solches Wachstum im 
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zweiphasigen Gefüge durch die fein verteilte a-Phase stark ver­

zögert. 

Insgesamt ist das Zircaloy-Gefüge in einem Bereich zwischen etwa 

950 und 1000°C besonders temperaturempfindlich und die Abschät­

zung entsprechend verläßlich. Dagegen sind Gefüge mit geringem 

ß-Anteil bzw. starker Verformung weniger zuverlässig auszuwerten, 

wenn der Volumenanteil der ß-Phase schwer erkennbar ist. Der Feh­

ler der Temperaturbestimmung wird bei korrekter Gefügebeurteilung 

auf weniger als ± 30°C geschätzt. 

3.4.2 Ergebnisse der Gefügebeurteilung und Temperaturabschätzung 

Das durch chemisches Polieren und Ätzen entwickelte Gefüge der 

Hüllrohr-Querschliffe wurde in Mikroaufnahmen dargestellt (Hell­

feld bzw. polarisiertes Licht). Eine Serie ausgewählter Gefüge­

bilder, Abb. 3-19 bis 3-25 wird als typisch für die jeweils an­

gegebenen Temperaturen beurteilt. Die zur Interpretation heran­

gezogenen Merkmale sind im vorangegangenen Kap. 3.4.1 beschrieben. 

Die Grenzen der genannten, nicht einheitlich breiten Temperatur­

bereiche sollen andeuten, welche absolute Verläßlichkeit den An­

gaben beigemessen wird. Im relativen Vergleich verschiedener Ge­

füge untereinander sind über diese Genauigkeit hinaus noch we­

sentlich geringere Temperaturunterschiede nachweisbar. 

Starke Dehnung kann das Gefüge offenbar wesentlich modifizieren. 

Abb. 3-26 zeigt im Übersichtsbild einer Hüllrohrstelle in Riß­

nähe den eng begrenzten Übergang von feinkörnigem zu grobkörnigem 

Gefüge mit der in Richtung auf die Berststelle zunehmenden lokalen 

Dehnung. Die stärker vergrößerten Aufnahmen aus dem grobkörnigen 

Bereich erlauben die angegebene Temperaturinterpretation. Daraus 

ist zu schließen, daß im Grenzgebiet zwischen dem a- und dem 

(a+ß)-Zweiphasenbereich ein starkes Kornwachstum möglich ist, 

wenn Rekristallisation nach hoher vorangegangener Dehnung nicht 

durch wesentliche Anteile der ß-Phase im Gefüge behindert wird. 

Unwahrscheinlich im Vergleich zu der gegebenen Interpretation 

wäre ein derart wirksamer Temperaturunterschied über kurze 

Distanz. 

Abb. 3-27 und 3-28 zeigen in Übersichts- und Detailaufnahmen 
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stark eingeschnürte Stellen der Rohrwand dicht unterhalb des 

Risses. Trotz der starken Dehnung bleibt auch hier die nicht 

gestreckte Kornform erhalten, entweder durch hauptsächliche 

Verformung und ständige Erholung der als Korngrenzenphase aus­

gebildeten ß-Anteile im Gefüge oder durch anschließende Rekri­

stallisation. Kornwachstum wird in diesen Fällen nicht beobachtet, 

obwohl es für den in Abb. 3-28 dargestellten Fall tieferer Tem­

peratur nach obiger Argumentation zu erwarten wäre. 

Abb. 3-29 zeigt zwei zusammengehörige Rißflanken im Bereich der 

maximalen Aufweitung des geborstenen Hüllrohrs. Die morpholo­

gischen Unterschiede im Gefüge der beiden Stellen sind deutlich. 

Die Flanke im oberen Bild wurde nach dem Bersten und der Rekri­

stallisation der Körner offenbar erneut verformt, und zwar ent­

weder bei niedriger Temperatur oder mit hoher Geschwindigkeit. 

Dabei müssen die Verformungszwillinge entstanden sein, während 

Zwillingsbildung im Normalfall für die Hüllrohre nicht auftritt. 

Abb. 3-30 und 3-31 schließlich sind Beispiele für die Variation 

des Gefüges innerhalb der jeweiligen Schnittebene in Höhe der 

Berststelle. Während Abb. 3-30 bei einer als einheitlich inter­

pretierten Temperatur die Abhängigkeit des Gefüges von der lo­

kalen Dehnung (entsprechend Abb. 3-26) verdeutlicht, zeigt Abb. 

3-31 die gemeinsamen Einflüsse von Dehnung und azimutalen Tem­

peraturunterschieden. Im letzteren Fall ist die Temperaturinter­

pretation des Gefüges besonders erschwert. 

Die Ergebnisse der Temperatur-Abschätzung sind Tab. 3.1 bis 3.5 

zusammengestellt. In Abb. 3-32 bis 3-36 werden die abgeschätzten 

Werte für jeden Stab in Form eines Temperaturfeldes dargestellt 

und mit den Ergebnissen der Thermoelement-Messungen verglichen. 

Dazu ist der Stab an der Mantellinie aufgeschnitten, an der sich 

die zur Orientierung angebrachte Kerbmarkierung befindet (Azimut 

0°) und in die Zeichenebene ausgebreitet (Blick auf Rohrinnen­

seite). 

Im Vergleich aller Stäbe der F-Serie wird nach den Ergebnissen 

der Gefügeinterpretation die Verteilung der Hüllrohrtemperatur 

wie folgt beurteilt: Zunächst ist davon auszugehen, daß zum Zeit­

punkt des Beulens - möglicherweise noch bis zum Bersten - am Ort 
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der späteren Berststelle die relativ höchste Temperatur herrschte. 

Die zunehmende Entkopplung der sich abhebenden Hülle vom Brenn­

stoff und ihr thermischer Kontakt zum relativ kalten inneren 

Dampfführungsrohr verhindern offenbar trotz anhaltender nuklarer 

Erhitzung im Verlauf der Transiente ein weiteres Steigen der Tem­

peratur an.der Berststelle. Für dieBerstflanken werden in Höhe 

der maximalen Dehnung die relativ niedrigsten Höchsttemperaturen 

registriert. Noch im Bereich der Berststelle sowie unmittelbar 

darüber und darunter sind bereits bis etwa 100°C höhere Tempera­

turen nachgewiesen. Weitab von der Berststelle kann die Tempera­

tur bis zu etwa 200°C überschwingen. Die höchsten Temperaturen 

treten vorwiegend im Azimutbereich der Berststelle auf. In den 

untersuchten Schliffebenen werden im Extremfall keine nachweis­

baren Temperaturunterschiede bzw. azimutalen Differenzen bis 

maximal etwa 85°C (F1, Ebene 6) registriert. Im Mittel betragen 

diese Differenzen, auch für die Berststelle, etwa 30°C. 

Für einige Positionen ist ein direkter Vergleich mit Thermoele­

ment-Meßergebnissen möglich. Die Beurteilung des Gefüges ergibt 

in den Extremfällen Übereinstimmung mit den durch Addition von 

75°C korrigierten Thermoelement-Meßwerten, bzw. einen um maximal 

etwa 55°C niedrigeren Wert. Im Mittel liegen die abgeschätzten 

Temperaturen um etwa 30°C niedriger als die gemessenen und kor­

rigierten. Dieser Unterschied wird als signifikant beurteilt, da 

er im gleichen Sinn auch für die Stäbe der A- und B-Serien nach­

gewiesen worden war und nicht völlig durch die Unsicherheit der 

Temperaturabschätzung erklärbar wäre, die meist wesentlich ge­

ringer als ± 30°C ist. Es kann daher gefolgert werden, daß die 

gewählten Temperaturkorrekturen zu groß sind. Daher wären auch 

die Bersttemperaturen entsprechend zu reduzieren. 

Die im Versuch nicht direkt meßbare Bersttemperatur ist nach der 

Anzeige benachbarter Thermoelemente interpoliert worden. Die 

Exaktheit dieser Methode ist durch azimutale Temperaturdifferenzen 

zum Berstzeitpunkt begrenzt. Die Methode der Temperaturabschätzung 

erlaubt darüber und über die Bersttemperatur keine Aussagen, wenn 

nach dem Bersten ein weiterer Temperaturanstieg zu verzeichnen 

war. Im vorliegenden Fall war die Temperatur offenbar nach dem 

Bersten nicht mehr angestiegen, wie die folgende Zusammenstellung 
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zeigt: 

Versuch F1 F2 F3 F4 FS 

TB I 0 e/ 890 893 932 835 880 

TM I 0 e/ 875 ±25 875 ±25 855 ±25 835±25 830±30 

(TB = aus Meßwerden interpolierte und mit + 75°e korrigierte 

Bersttemperatur, TM = geschätzte Maximaltemperatur an der Berst­

stelle). Daraus ergibt sich, daß für Stab F3 bzw. FS die angege­

bene Bersttemperatur zumindest um etwa 50 bzw. 20°e zu hoch liegen 

dürfte. 

3.5 Mikrohärtemessungen 

Ziel der Härtemessungen war es, das Gefüge und den Oxidations­

zustand der Hüllrohre zu charakterisieren. Bekanntlich ist die 

Härte eines Werkstoffes von seiner Verformung bzw. den Gefüge­

zuständen der Erholung und Rekristallisation abhängig und daher 

geeignet, den Werkstoffzustand nach lokaler Verformung zu unter­

suchen. Für Zircaloy ist darüberhinaus bekannt, daß (a+a;)- bzw. 

a;-Gefüge (durch Rückumwandlung der ß-Phase in a+ß bzw. ß-Gefügen 

entstanden) höhere Härte aufweisen als a-Gefüge. Daher war zu 

vermuten, daß die in der Transiente erreichte Temperatur die 

Härte mitbeeinflußt. Während die bei der Oxidation gebildeten, 

im vorliegenden Fall dünnen, sauerstoffreichen Schichten Zro2 
und a-Zr(O) meßtechnisch nicht zugänglich sind, war zu erwarten, 

daß der in die Matrix eindiffundierende Sauerstoff durch erhöhte 

Härte in der Diffusionszone indirekt nachgewiesen werden kann. 

Angesichts der genannten Ziele wurde das Profil der Mikrohärte 

über die Hüllrohrwand gemessen. Für jede untersuchte Proben­

stelle wurden 3 Profilreihen aufgenommen, die aus Meßpunkten in 

regelmäßigen Abständen von ca. 25-30 ~m bestanden, so daß die 

Wandstärke die Gesamtzahl der Eindrücke bestimmte. Die Messungen 

wurden an mechanisch polierten Schliffproben nach dem Vickers­

Verfahren mit 25 g Last (MHV 25) durchgeführt. 

Für den vorbestrahlten und einer Transiente unterworfenen Brenn­

stab F1 wurderrMessungen an zwei Querschliffebenen (Ebene 2 und 6) 
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und einem Längsschliff (Schliff 1) außerhalb des Berstbereichs 

durchgeführt, sowie in der Berstzone in zwei Ebenen (Ebene 3 

und 4), jeweils in Rißnähe und gegenüber. Der nur vorbestrahlte 

Brennstab F6 wurde in zwei Querschliffebenen (7 und 8) und einem 

Längsschliff (3) auf seine Härte untersucht. In Abb. 3-37 bis 

3-45 sind die Einzelmeßwerte über ihre Position in der Hüllrohr­

wand aufgetragen. Auffällig ist die relativ große Streuung der 

Einzelwerte. Die eingezeichneten, geglätteten Härteprofilkurven 

sind daher trotz der relativ großen Zahl von Einzelmessungen 

nicht als statistisch ausreichend gesichert zu betrachten. 

Im Vergleich der Profilkurven untereinander sind einheitliche 

Tendenzen kaum erkennbar (Abb. 3-46). Höhere Härte im äußeren 

und inneren Randbereich, die durch oxidationsbedingt höheren 

Sauerstoffgehalt erklärbar wäre, deutet sich nur in einigen 

Profilen an, während sich für andere relative Härtemaxima in 

Wandmitte ergeben haben. Das vergleichsweise höchste Härteniveau 

weisen die Längsschliffproben (vermutlich als Folge des gestreck­

ten Verformungsgefüges) und die Querschliffproben des nur vorbe­

strahltten Brennstabs F6 auf. Trotz zusätzlicher Oxidation, a/ß­

Umwandlung und Verformung liegt die Härte des Brennstabs F1 ver­

gleichsweise niedriger. Für die Härteprofilkurven der Querschlif­

fe dieses Brennstabs ist als Tendenz ein Härteabfall von der in­

neren zur äußeren Rohrwand erkennbar, angesichts der Streuungen 

aber nicht als gesichert zu beurteilen. Höhere Härte in Rißnähe 

als Folge starker Dehnung deutet sich im Vergleich der jeweils 

zwei Profile in Schliffebene 3 und 4 des Stabs F1 an. 

Betrachtet man die statistische Gesamtheit der Messungen zu einem 

Härteprofil, erhält man den Mittelwert der Härte über die Hüll­

rohrwand. Diese Mittelwerte sowie Angaben der Meßposition und 

des untersuchten Brennstabs sind in Tab. 3.6 zusammengestellt. 

Zum Vergleich sind die Ergebnisse früherer Messungen am Hüll­

rohr-Ausgangsmaterial und an Hüllrohren der A- und B-Stäbe, die 

am selben Gerät in entsprechender Weise durchgeführt worden sind, 

in die Tabelle aufgenommen. (Die Absolutwerte aller Messungen 

sind, wie Vergleichsmessungen mit anderen Geräten ergeben haben, 

einheitlich zu hoch, wahrscheinlich um ca. 15%.) Es zeigt sich, 

daß die Härte im vorbestrahlten Zustand wesentlich über der des 
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Ausgangszustands liegt. Als Ursache hierfür können nur Bestrah­

lungsdefekte vermutet werden, da eine wesentliche Sauerstoffauf­

nahme bei ca. 150°C maximaler Hüllrohrtemperatur während der 

Vorbestrahlung auszuschließen ist, und da keine Verformung statt­

gefunden hat. Im Verlauf der Transiente hat sich die Härte des 

vorbestrahlten Brennstabs F1 offenbar wieder dem Niveau des Aus­

gangszustands angeglichen. Der breite Streubereich der Härte­

mittelwerte für die einzelnen Positionen entspricht dem der A­

und B-Stäbe. Die höhere Härte für den Längsschliff 1 des Stabs 

F1 könnte bedeuten, daß die Härte des vorbestrahlten Zustands 

dort noch weitgehend erhalten geblieben ist. An dieser Stelle, 

der Oberkante der Brennstoffsäule, wurde während der Transiente 

keine hohe Temperatur erreicht. 

3.6 Zusammenfassung und Schlußfolgerungen 

- Während der Vorbestrahlung sind die Zircaloy-Hüllrohre allen­

falls geringfügig oxidiert, wodurch das für die Rohrherstellung 

typische Verformungsgefüge nicht beeinflußt ist. 

- Die variable Färbung der Hüllrohr-Außenoberfläche nach der 

Transiente ist oxidationsbedingt. Das nur bei vorbestrahlten 

Brennstäben registrierte, bereichsweise Auftreten weißen Oxids 

wird als Folgeerscheinung der "Vorkorrosion" während der Be­

strahlung diskutiert. Die dehnungsbeeinflußte Dampf-Oxidation 

der Hüllrohr-Außenseite ist ansonsten im Erscheinungsbild und 

im Ausmaß vergleichbar mit den Ergebnissen der nicht vorbe­

strahlten Brennstäbe und von out-of-pile-Untersuchungen. 

- zur Oxidation der Hüllrohr-Innenseite tragen der Brennstoff 

und - auf den unmittelbaren Berstbereich begrenzt und dort 

überwiegend - der nach dem Bersten von außen eingedrungene 

Dampf bei. Im Bereich des Risses wird - im Gegensatz zu den 

nicht vorbestrahlten Stäben - stärkere Innenoxidation im Ver­

gleich zur Außenseite registriert und versuchsweise mit der 

Bildung weniger schützender, gestörter Oxidschichten gedeutet. 

Außerhalb dieses Bereichs sind die gebildeten Schichten (Zro 2 
und a-Zr(O)) zwar relativ dünn, die Beeinflussung des Gefüges 
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durch eindiffundierenden Sauerstoff jedoch ist vergleichbar 

mit den Verhältnissen an der Rohr-Außenseite. 

- Das Hüllrohrgefüge wird - von d~r Oxidation abgesehen - haupt­

sächlich durch die lokal erreichte Höchsttemperatur und die 

lokale Dehnung beeinflußt. Spezielle Merkmale des Gefüges 

können erklärt werden. Die Temperaturabschätzung nach dem zu­

stand des Gefüges wird in Möglichkeiten und Grenzen diskutiert. 

Sie bestätigt weitgehend die Thermoelement-Messungen und die 

axialen Temperaturprofile. Azimutale Temperaturdifferenzen bis 

ca. 85°c sind nachgewiesen. Absolut gesehen liegen die über 

das Gefüge abgeschätzten Temperaturen im Mittel um etwa 30°C 

niedriger als die gemessenen und durch Addition von 75°C kor­

rigierten Werte. Einflüsse der Vorbestrahlung auf die Ver­

teilung der Hüllrohrtemperatur sind nicht nachgewiesen. 

- Die Mikrohärteprofile über die Hüllrohrwand des vorbestrahlten 

und einer Transiente unterworfenen Brennstabs F1 lassen sich 

nicht generell mit den lokalen Werten der Dehnung, der erreichten 

Temperatur und dem Ausmaß der Oxidation korrelieren und deuten. 

Die Mittelwerte über die Rohrwand liegen im Streuband entspre­

chender Messungen für die A- und B-Stäbe und streuen um das 

Niveau des Rohrmaterials im Ausgangszustand. Die Mikrohärte 

im vorbestrahlten Zustand (Stab F6) liegt wesentlich höher, 

möglicherweise bedingt durch Strahlungsdefekte. 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237, VERSUCH F1 

Zusammenf. Angaben zur abgeschätzten Hüllmaterialtemperatur anhand des Ge,füge­

zustandes und zur Schichtdicke der sauerstoffstabilisierten a-Zr(O)- und der 

Zro2-Phase 

Schliffebene gesch. Temp. Dicke der a-Zr(O) u. zro2-schicht(llm) Bild-Nr, Abb.-Nr. 

Azimut nach Gefüge Aussen Innen d. Heißen im 
(OC) Zellen Bericht 

a-Zr(O) zro 2 
a-Zr(O) zro 2 

Ebene 2: 

00 920 - 950 3 - 5 2 - 5 < 2 2/4-6,12,13 

90° 4 4 < 2 

180° 920 - 950 3 - 4 3,5 - 415 < 2 2/8-10,14-17 

270° 3 4 < 2 

Ebene 3: 

00 4 - 6 5 - 8 4 - 5 5 - 10 3/8-11 3-13 

30° 930 - 960 3/23 

90° 940 - 970 3 6 4 10 3/20-22 

180° 3 - 5 3,5 - 6 3 - 5 3 - 10 3/12-15 3-13 

270° 3 6 4 10 

295° (Riß) 890 - 940 3/18 

Ebene 4: 

00 3 4 3 8 

90° 910 - 940 3 - 4 3,5 - 5 2,5 - 3,5 5 - 10 4/9-12,17-19 3- 9 

150° 850 - 900 

180° 2 5 2 6 

270° 4 - 6 2 - 4 4/7 3- 9 
290° 850 - 900 4/14 

Ebene 5: 

40° 5 6 3 10 

130° 960 - 990 3 - 4 4 - 6 3 - 4 4 - 10 5/9-12,16-18 

220° 3 4 4 6 

300° 960 - 990 4 - 8 5 - 12 

Ebene 6: 

00 960 - 990 4 - 6 6 - 8 6/3,25 3-17 

90° 1020 - 1060 5 8 6/21-24 3-19 

180° 4 - 6 4 - 7 6/16,17 3-17 

270° 940 - 970 3 6 6/20 



Tab. 3-2: 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILB EXPERIMENTE, PNS 4237, VERSUCH F2 

Zusammenf. Angaben zur abgeschätzten Hüllmaterialtemperatur anhand des Gefüge­

zustandes und zur Schichtdicke der sauerstoffstabilisierten a-Zr(O)- und der 

zro
2
-Phase 

Schliffebene gesch. Temp. Dicke der a-Zr(O) u. zro
2
-schicht(J.Jm) Bild-Nr. Abb.-Nr. 

Azimut nach Gefüge Aussen Innen 
der Heißen im 

(OC) 
a-Zr(O) zro

2 
a-Zr(O) zro2 

Zellen Bericht 

Ebene 1: 

80° 4 6 2 

170° 
3-15 

930 - 960 4 - 5 5 - 9 2 - 4 1/5,6,9,11 3-22 
240° 3 - 5 0 - 5 1/7 

260° 4 6 2 

350° 920 - 950 3 - 5 4 - 6 2 - 4 2 - 5 1/3,4,12 3-15 

Ebene 2: 

20° 850 - 900 4 4 - 6 3 1 - 3 2/8,11-13 3-29 

110° 4 5 10 

200° 910 - 940 3 - 5 4 - 6 3 - 5 6 - 9 2/5,6,14-16 

290° 4 6 3 10 

Ebene 3: 

30° 900 - 930 5 - 8 5 - 8 4 - 5 5 - 12 3/9,15,16 

100° 4 6 10 

180° 910 - 940 3 - 5 4 - 6 2 - 4 5 - 8 3/11,12,18,19 

260° 4 5 8 

350° 3 - 5 4 - 6 3 - 5 5 - 8 3/6,7,7a 

Ebene 4: 

80° 5 8 

170° 950 - 980 4 - 5 5 - 7 4/6,7,9,11 3-21 

260° 4 6 

350° 940 - 970 4 - 6 5 - 8 4/3,4,12 



Tab. 3-3: 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237, VERSUCH F:3 

Zusammenf. Angaben zur abgeschätzten Hüllmaterialtemperatur anhand des Gefüge­

zustandes und zur Schichtdicke der sauerstoffstabilisierten a-Zr(O)- und der 

Zro2-Phase 

Schliffebene gesch. Temp. Dicke der a-Zr(O) u. zro2-schicht(1Jm) Bild-Nr, Abb.-Nr. 

Azimut nach Gefüge der Heißen im Aussen Innen 
(OC) 

a-Zr(O) zro2 
a-Zr(O) zro

2 
Zellen Bericht 

Ebene 1: 

70° 910 - 950 5 6 1/10 

160° 6 6 

250° 910 - 950 3 - 5 3 - 5 1/3-5,7,8 

340° 6 5 

Ebene 2: 

130° 880 - 920 2/4,5,9 

270°' 910 - 940 2/7,8,10 

Ebene 3: 

15° 830 - 880 3/18,19 3-31 
50° 2 5 2 5 - 6 

140° 3 4 2 6 - 8 

200° 900 - 930 2 - 4 3 - 5 - 3 6 - 10 3/11,12,16,17 3-31 

260° 5 4 2 8 - 10 

350° 860 - 900 3 - 5 3 - 5 - 3 3 - 9 3/7,8,14,15 3-31 

Ebene 4: 

20° 
3-10 

860 - 900 3 3 - 6 2 5 - 10 4/6,12,15 3-27 
110° 3 5 < 9 

200° 
3-10 

900 - 930 3 - 4 3 - 4 2 - 3 5 - 10 4/8,10,11,13,17 3-23 
290° 3 < 6 8 

Ebene 5: 

00 3 7 

90° 3 7 

180° 3 5 

270° 930 - 960 3 - 4 5 - 6 5/3-5,14,15 



Tab. 3-4: 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237, VERSUCH F4 

zusan~enf. Angaben zur abgeschätzten Hüllmaterialtemperatur anhand des Gefüge­

zustandes und zur Schichtdicke der sauerstoffstabilisierten a-Zr(O} und der 

zro
2
-Phase 

Schliffebene gesch. Temp. Dicke der a-Zr(O) u. zro 2-schicht(~m) Bild-Nr, Abb.-Nr. 

Azimut nach Gefüge 
Aussen Innen 

der Heißen im 

(OC) 
a-Zr(O) zro

2 
a-Zr(O} zro2 

Zellen Bericht 

Ebene 1: 

30° 990 - 1020 6 6 - 7 2 2 1/7' 8,12 

120° 5 6 2 3 

210° 1010 - 1040 4 - 5 7 - 8 3 1/3-5,9,10,14 

300° 6 7 4 2 

Ebene 2: 

30° 
3-11 

840 - 880 4 3 - 5 4 5 - 8 2/8,9, 14,16 3-24 
120° 5 5 6 10 

210° 
3-11 

810 - 860 2 - 3 4 - 6 3 - 4 3 - 5 2/3-6' 11 '13 3-26 

300° 3 5 7 8 - 12 

Ebene 3: 

30° 860 - 900 3 3 - 4 4 4 - 7 3/8,9,15,17 3-12 

120° 3 5 4 8 

215° 920 - 960 3 - 5 3 - 6 4 - 6 5 - 12 3/3-6,12,14 3-12 

300° 4 5 5 8 

Ebene 4: 

30° 980 - 1020 6 7 - 8 < 1 1 - 4 4/6,7,10,13 3-16 
120° 4 6 < 1 < 1 

210° 
3-16 

980 - 1020 5 - 7 4 - 7 1 - 3 4/3-5,9,15 3-20 
300° 930 - 960 6 7 < 1 < 1 

Ebene 7: 

30° 4 3 - 5 2 6 - 9 7/8,9 

120° 4 6 3 8 

210° 5 - 7 8 - 12 5 - 6 5 - 10 7/3-6 

300° 4 6 6 8 - 12 

Ebene 8: 

30° 4 3 - 5 5 5 - 7 8/8,9 3-14 

120° 5 6 6 7 

210° 5 - 6 6 - 8 7 5 - 9 8/4-7 3-14 

300° 4 5 5 8 



Tab. 3-5: 
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NACHUNTERSUCHUNG DER IN-PILE EXPERIMENTE, PNS 4237, VERSUCH F5 

Zusammenf. Angaben zur abgeschätzten Hüllmaterialtemperatur anhand des Gefüge­

zustandes und zur Schichtdicke der sauerstoffstabilisierten a-Zr(O)- und der 

Zro 2-Phase 

Schliffebene gesch. Temp. Dicke der a-Zr(O) u. zro
2
-schicht(\lm) Bild-Nr. 

Azimut nach Gefüge Aussen Innen der Heißen 

(OC) 
a-Zr(O) a-Zr(O) zro

2 
Zellen 

zro2 

Ebene 1: 

40° 3 - 4 4 - 5 3 - 4 1/5,6 

130° 4 5 4 

220° 920 - 950 3 - 5 4 - 5 3 - 4 1 I 3, 3a, 4 , 9 , 1 0 

310° 4 6 3 

Ebene 3: 

130° 830 - 880 3/213 

Ebene 4: 

40° 4 6 2 8 

100° 800 - 860 4/10 

130° 800 - 860 4/11,12 

220° 2 4 < 2 5 

310° 800 - 860 2 2 - 4 1 - 2 2 - 6 4/6-8,13-15 

Ebene 5: 

40° 2 4 2 8 

130° 800 - 860 4 4 5 5 5/5,11 

220° 2 4 2 6 

310° 800 - 860 - 2 2 - 3 - 2 3 - 6 5/7-9,13,14 

Ebene 6: 

40° 4 6 

130° 920 - 950 3 - 4 5 - 6 6/3-5,10,11 

220° 4 4 

310° 3 - 4 3 - 4 6/6-8 

Abb.-Nr. 

im 

Bericht 

3-30 

3-30 

3-30 

3-28 

3-25 
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Tab. 3-6: Mikrohärte von Zircaloy 4-Hüllrohren; Mittelwerte der 

über die Rohrwand aufgenommenen Härteprofile 

Brennstab Quer- bzw. Schliff- Azimut- Anzahl d. Mittelwerte 

Längsschliff Nr. winkel Messungen MHV 25 

F1 Q 2 00 60 242 

" " 3 115° 66 233 

" " " 295° 19 245 

" " 4 90° 63 232 

" " " 270° 27 249 

" " 6 20° 60 269 

" L 1 72 333 

F6 Q 7 00 72 325 

(vorbestrahlt) 

" " 8 00 72 323 

" L 3 75 347 

Ausgangs- Q 75 262 

zustand 

A- u. B- Q (insg. je 22 - 66 234 - 286 

Stäbe 21 Meßserien) 
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INNENSEITE I LÄNGSSCHLIFF 

INNENSEITE I QUERSCHLIFF 

~~~~~~~~~~~~~~IMF~tt~~ 
Abb. 3-1 

Zircaloy 4 -Gefüge nach Vorbestrahlung; fertigungs­
bedingter Verformungszustand des Hüllrohres F6 



-66-

AUSSENSEITE 

INNENSEITE 

Abb. 3-2 $~IMF~ll ====== 

Gefüge über die Hüllrohrwand im vorbestrahlten 
Zustand; Brennstab F6 , Querschliff 
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Abb. 3 -3 *::;:;::::;;;:IMF:;;;:::::rr === 

Ansicht des Brennstabs FS mit hell gefärbten Zonen 
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~A~bb~.3~-4~~~~~~~~~~~IMF~ll~~ 
Helle Verfärbungen ("weißes Oxid") im Berstbereich 
des Brennstabs F5 
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Abb. 3-5 -~IMF=.==II ======= 

Helle Verfärbungen ("weißes Oxid") oberhalb der 
Berststelle des Brennstubs F 5 
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. A bb. 3 -6 *:::::;:;:;;IMF;:;:;:::II ======== 

Brennstab F4 ; hell gefärbte Zonen im Bereich der 
Berststelle 
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~~~~~~~~~~~~~IMF~II~~ 
Abb. 3-7 

Brennstab F2 ; hell gefärbte Zonen im Bereich der 
Berststelle und darüber 
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Abb. 3-8 

Brennstab F1 ; helle Verfärbung an Schweißstellen 
am unteren Stabende 
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at the rupture opening 

inner surface 

outer surface 

opposite to the rupture opening 

inner surface 

~A~bb~.3~-~9~~~~~~~~~~~~~~ 
External and internal oxide scale at the burst location 

of the preirradiated fuel rod F 1 
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beim Riß 

.. 
. .. mnen. 

außen . ' ' . 

gegenüber dem Riß 

) \ 

~Ab~b~.3~-1~0~~~~~~~~~~~~~IMF~II~~ 

Starke Oxidation der inneren im Vergleich zur äußer­
en Hüllrohroberfläche; Brennstab F3 ,über dem Riß 
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Abb. 3-11 

Starke Oxidation der inneren im Vergleich zur äußeren 
Hüllrohroberfläche in Höhe des Risses; Brennstab F4 
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außen 

Azimut 180s;>, nahe beim Riß ( 210°) 

1nnen · 

' .. '• : ~ . . · · .außen · .. · 
. ~ . ' •, . 

... . ... : . 

• M 

. ... 

~Azimufjoo, gegenüber dem~ill. 

Ir • 

1rmen ..,. 

~Ab~b~.3~-1~2~~~~~~~~~~~~~IMF~II~~ 

Starke Oxidation der inneren im Vergleich zur äußeren 
Hüllrohroberfläche; Brennstab F4, oberes Rißende 
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Abb. 3-13 *:::;:n:;IMF:::n=ll ====== 

Starke Oxidation der inneren im Vergleich zur äußeren 
Hüllrohroberfläche; Stab F1, dicht über oberem Rißende 
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Abb. 3-14 U~tMIMFI[ 

Verstürkte Innenoxidation nahe der Berststelle 
( ca. 2mm unter dem Rißende, Versuch F4 
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etwa in Richtung der 13erststelle 

etwa gegenüber der Berststelle 

\ . ; l 

I 

. I I ~ 
. I 

i 

' 
' ' 

. !' 

außen 

~A=bb=.3=-=1=5====================~~~~M~Ffl==~~ 
Vergleichsweise geringe Innenoxidation außerhalb 
des Berstbereichs; Versuch F2, 37mm über Rißende 



HZ-46E-F4-40-4/3 500x HZ-46E-F4-40-4/6 500x 

outer surface outer surface 

ciadding cladding 

soox HZ-46E-F4-40-4/7 500x 

inner surface inner surtace 

in burst orientation opposite to burst orientation 

A 0 I - .JII. _, 

External oxide scale and ( practically non- oxidized) internal cladding surface of fuel 

rod F 4, about 110 mm below the burst elevation 

CD 
0 

I 
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/ / I 
Pos.1 (Azimut· 0°) 

Pos. 3 (Azimut 180°) 
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Abb. 3 -17 *::::;;:;IMF~II ========= 

Außenoxidation und nicht nachweisbare innere Oxid­
schicht ca.140mm unter der Berststelle; Versuch F1 
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:} 

~A~bb~.3~-1~9~~~~~~~~~~~1MF~ll~~ 
Oxidationsbedingte Gefügeveränderung im äußeren 
und inneren Randbereich des Hüllrohres F1 (vgl.3-17) 
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geatzt 

geützt+Polari satio n 

===A=bb=.3=-2=0================~~~~~ 
Abschätzung der Maximaltemperatur nach dem 
Gefüge des Zircaloy 4; Versuch F4, Schnittebene 4 
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8 
ll) 

Abb.3-21 *::;:;:;:;IMF;;;:;:;::Il ====== 

Abschätzung der Maximaltemperatur nach dem 
Gefüge des Zircaloy 4 ; Versuch F2, Schnittebene 4 
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~~A~bb~.3~-2~2~~~~~~~~~~~~1MF~II~ 
Abschätzung der Maximaltemperatur nach dem 
Gefüge des Zircaloy 4; Versuch F2, Schnittebene 1 
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==~Ab~b.~3-~2~3==================~~~IMF~II~ 
Ab~~hätzung qer Maximaltemperatur nach dem 
Ge fuge des Z1rcaloy 4; Versuch F3, Schnittebene 4 
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~~A~bb~.3~-~24~~~~~~~~~~~~IMF~II~~ 

Abschätzung der Maximaltemperatur nach dem 
Gefüge des Zircaloy 4; Versuch F4, Schnittebene 2 
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Abb. 3-25 $~IMF;:::;:;::II===\ ======== 

Abschätzung der Maximaltemperatur nach dem 
Gefüge des Zircaloy 4; Versuch FS, Schnittebene s 
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rvii7iVZ ~Ab~b~_3~~~6~~~~~~~~~~~IMF~II~~ 

Kornwachstum durch Rekristallisation einer stark 
gedehnten Stelle des Hüllrohrs aus F4; Schnittebene 2 
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Ab b.3-27 *:::;::r::;l M;:;:;:F II ======== 

Zircaloy 4-Gefüge ohne Kornwachstum nach starker 
Verformung; Versuch F3, Schnittebene 4 
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-92-

~~~~~~~~~~~~~~~~ 
Abb .3-28 U'ULJui IMFII 

Zircaloy 4- Gefüge ohne Kornwachstum nach star ~ 
ker Verformung; Versuch FS, Schnittebene 5 
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8 
0 
lf) 

~Ab~b.~3-~29~~~~~~~~~~~1MF~II~~ 
Zwillir}gsbildung durch nachträgliche Verformung 
einer Rißflanke des Zircaloy 4-1iüllrohrs; F2,Ebene2 
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Variation des Gefüges mit der Deformation bei 
einheitlicher Temperatur über den Umfang;FS,Riß 



Abb. 3-31: FR 2 In-Pile Tests 
Cladding temperatures based on microstructural evaluation at the burst elevation of fuel rod F 3 

<0 
01 



Abstand von Unter­
kante Brennstab 
[mm] 

-96-

Versuch F1 
Brennstab 37 

Tempera tu rangoben in oc ~· 
Thermoelement -Meßwerte 

600 +----+-sind mit +75°[ korrigiert---; 
I 

(T136) 
920-
950 920 -950 8~8 ~~~---Ebene 2 
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0 Riß 

930-960 940-970 929(T134) 890- 940 --Ebene 3 
I I I 

910-940 850e-900 850- 900 ....-Ebene 4 
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960-990 960 -990 ....-Ebene 5 

400 0 
1014 
(T133) 

0 
1006 
(T132) (T131) 

960- 986 
---Ebene 6 300 990 1 0 20-1060 940fj70-0~ 

960-990 

Kerbe 90° 
Azimutwinkel 

~:;::rr.;;;:;::;======= 
Abb. 3-32 U~OOIMFII 

Feld der Hüllrohr-Maximaltemperaturen nach 
der Gefügebeurteilung bzw. der Messung 



Abstand von Unter­
kante Brennstab 
[mmJ 

-97-

Versuch F2 
Brennsiab 38 

Temperaturangaben in oc; 

Thermoelement-Meßwerte 
600+-----+-sind mit +75°( korrigiert-
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~-900 910-940 
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---Ebene 3 

--Ebene 4 

~~A~b~b.~3-~33~~~~~~~~~~~~IMF~lt~~ 
Feld der Hüllrohr-Maximaltemperaturen nach 
der Gefügebeurteilung bzw. der Messung 
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kante Brennstab 

-98-

Versuch F 3 
Brennstab 39 

[mmJ 
Temperaturangaben in oc; 
Thermoelement-Meßwerte 
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+---__ 1067(T131) 930-960-----~--Ebene 5 

Kerbe 90° 180° 270° 360° 
Azimutwinkel 

A bbJ-34 *::::;::IMF;;:::;:;:II ========= 

Feld der Hüllrohr-Maximaltemperaturen nach 
der Gefügebeurteilung bzw. der Messung 



Abstand von Unter­
kante Brennstab 
[mm] 

-99-

Versuch F4 
Brennstab 40 

Temperaturangaben in oc; 
Thermoelement -Meßwerte 

600 sind mit +75°( korrigiert 

I 

990-1020 1010-1040 
10~4(T136 ) ---Ebene 1 
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0 , 
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300 980-1020--+----980-1020 -930-9600- ---Ebene 4 
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Abb.3-35 *:;::;::;:;IMF;;;::;::::ff ====== 

Feld der Hüllrohr-Maximaltemperaturen nach 
der Gefügebeurteilung bzw. der Messung 



Abstand von Unter­
kante Brennstob 
[mm] 

-100-

Versuch FS 
Brennstab 43 

Temperaturangaben in oc; 

600+---------1f----Thermoelement -Menwerte _ 
sind mit +75 °[ korrigiert 

I 
949(T136) 

920-0950 --Ebene 1 

1006(T135) 
500+------t-----0 

1004(T134) 
0 

830r880 800-860 800-860 

400 
lsoo -860 

0 
902(T133 

300 920-950 

Kerbe 90° 180° 

--Ebene 3 
800-860 --Ebene 4 
800-860 --Ebene 5 

94~ 
(T132) 

886(T131) 
--Ebene 6 0 

2'"0° 360° 
Azimutwinkel 

~~A~b~b.~3-~36~~~~~~~~~~~~1MF~-~~~~ 

Feld der Hüllrohr-Maximaltemperaturen nach 
der Gefügebeurteilung bzw. der Messung 



MHV 25 Versuch F1, Ebene 2 ,Azimut CP 

300 

280 
0 0 

0 

. 0 0 0 0 ~0 0300 0 0 0 0 0 0 
-0- -0- -----8 0 

0 0 0 0 03 .· ·-0-0- -0---g_ 0--
240+ 

0 

0 0 0 @) 0 0 0 8 c::o 8 0 <& 0 
00 G · 

260 
I 
~ 

0 
~ 

I 

0 

220 

tnnen außen· 
0,1 0,2 0,3 OA 0,5 0,6 [mm] 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 

A bb.3-37 *:;:::;:' M~F I:==, ============== 

Mikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 



MHV25 

280 

24 

220 

200 

Versuch F1, Ebene 3. Azimut 115 ° 

0 
0 m 000 0 0 

0 

.............. 0 0 
....... 0~ 0 0 0 0 

0 ------0 00 0 8 om 
0 

0 

mnen 
0,1 

8 0 
0 

0 

0,2 

0 

0 

0,3 

0 0 
00 0 0 0 0 

-0 0 0 0 
000 ~ 8_l-o-~-

00C:B @ 
0 

0 

außen 
0;4 0,5 o:6 Imm] 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 

Abb.3 -38 

Mikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 

I 
~ 

0 
1\) 

I 



MHV25 

280 
0 

Versuch F1 
Ebene 3 
Azimut 295° 

0 00 
260+ ' 0 0 0 

"' 0 0 

"' 0 240+ 0 0..._0 ___ 0 ... 

0 
0 

220 0 0 

200 
0 

MHV25 

280 
0 0 

Versuch F1 
Ebene 4 
Azimut 270° 

0 

ffi 

0+ G 00 26 0 0 0 
----..:._____0 0 
0 0----- '-:./ 0 

0 ts ~ 
24-0t 0 & 0 

0 0 

0 

0 

innen außen I I innen , 
1 

außen 
0,1 0,2 (mm] 0,1 0,2 [mm] 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 

Abb_3-39 

Mikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 

I 
~ 

0 
Co) 

I 



MHV25 

280 

260 

0 

200 

. 
mnen 

0,1 0,2 

Versuch F1, Ebene 4, Azimut 90° 

0EB 
0 

0 

0 
ffi 

0 ° 0 

0 

0 0 G 
0 ß 0-6 0 ~ 0 

EI:) ~ 0 0 0 ~ 0 0 0-0 (.!~!) 0 0 -0 g 

außen 
0,3 OA 0,5 o;6 [mmJ 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 

================~==~==============~~~IMF~IJ ~~~ 

Mikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 

I 
~ 

~ 
I 



MHV25 ro 0 

320' 0 0 

0 0 0 

300t ~~ 

~ 
0 280+ G8 

260 

240 

220 

1nnen 

Abb.3-41 

011 

0 
0 

Versuch F1, Ebene 6, Azimut 20° 

0 0 

0 0 0 

0 0 0 

0 0 0 0 

0_........ 

0 0 
0 0 0 0 ffi 0 0 cß· 0 

0 

0 
0 0 

0 
0 

außen 
0"2 

I OJ 0~4 015 0;6 [mm] 
Hö.rteeindruckabstand vom Innenrand 

Mikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 

I 
~ 

0 
01 

I 



MHV25 
38 

360 
0 

0 
0 

0 
0 

0 

0 0 

Versuch F1, Längsschliff 1 

8 0 
0 G 

<?0 
0 0 0 

0 0 0 0 
340+ 0 ~ffi 0 G _0 00 

~0000 00 00-.._____ 00 00 
~ (.:) 0 0 0 c;----:::.._ 0 0 G 

320+ 0 0 0 0~ 
0 0 ffi 

0 0 0 
0 0 00 0 

300. 0 0 0 0 0 0 

280 

1nnen außen 
0'1 

I 
0'2 

l 
0, OJ+ o;s 0,'6 [mmJ 0~7 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 

Abb. 3-42 
Mikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 

I 
~ 

0 
Ol 

I 



MHV25 Brennstab F6, Ebene 7, Azimut 0° 

360 
0 0 0 

0 0 0 0 0 
340 0 G:) 0 ffi 

00 0 CO 0 0 0 G:8 _:::0_....;;;0~----
0 o-o o-oo-o 0 0 oo 

320+ __ o-----0 o 0 m 0 0 0 o o oB~ o 
""0 0 0 0 0 0 ~ 
0 0 0 0 0 0 0 0 Ü' 

0 0 
300. 0 

0 0 

mnen 
0,1 0,2 

AbbJ-43 

0,3 

0 

außen 
0,4 0,5 0,6 0,7 [mm1 

Hö.rtee indruckabstand vom Innenrand 

Mikrohärteprofil über die HüLlrohrwund 

I 
~ 

0 
--J 

I 



MHV25 Brennstab F6 ~Ebene 8, Azimut 0° 

360 

340 

320 

0 

0 
0 
0 

0 0 
0 

0 
0 00 0 0 ffi 00~0 0 

.o 0 0 0 0 0 0 0 0 

0 

0 

o-o-o o-o 0 oo o G 0 0J ----o- 0 0 0 0 0 0 
Offi 0 00000 00 0 

0 0 
3001 0 0 

0 0 0 0 0 

mnen außen 
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 [mmJ 0,7 

Hö.rtee i ndruckabstand vom Innenrand 

Abb. 3-44 

ikrohärteprofil über die Hüllrohrwand 

0 
CD 

I 



MHV25 B~~nnstab F6 , Längsschliff 3 
-·----- ----·· 

380 
0 

.0 0 . ffi- ~·· 0 -G 0 0-00 360 0 0 0 G 0 
0 0 G":) 

0 
0 (,:) _Q 0-_ .~G 0 __ 

o · o o-o-_--o 
340t 0 . 0 

- a:>. . .0 . 0 0 

3201 0 0. 

3·oo· 

- ·Innen 

0 
0 

0 CD 
0 0 

0 
0 G 

0 0 
0 
0 

0 0 0 
0 0 0 

m-o 0 Q 0-
Offi 0 

0 
0 

0 0 

außen 
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 [mm] 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 
= . - .. - -. . = -. .. -. - . - .. . . .... . . . . .. ·- - .. . 

Abb. 3-45 -. · - __ _ 

-~_ikrabörteprofiLüb_er:~dfe .. HuLLtohrwand 
·-

I 
~ 

0 
(I) 

I 



MHV25 F6, Längsschliff 3 
340t F11 Lö.ngsschliff 1 

F6,Eb.7 

320 F6,Eb. 8 

300 

280 I 
~ 

0 

I 

260 

240t ~ ~ ____..F1,Eb.3 
F1, Eb~2 

Innen , 
1 

, , ... F1,Eb .4 
0,1 0.2 o:3 0,4 0.5 o:6 0} [mm] 

Härteeindruckabstand vom Innenrand 

Vergleich der aufgenommenen Mikrohärteprofile 



-111-

4. Beurteilung der Hüllrohrinnenkorrosion 

~.:.1 __ ~!!9:~~~:!:!!~~ 

Zircaloy (Zry) besitzt eine sehr große Affinität zum Sauer­

stoff und ist daher in der Lage, den leicht überstöchiometri­

schen Oxidbrennstoff (uo2+x) unter Bildung von sauerstoff­

stabilisiertem a-Zr(O) und metallischem Uran zu reduzieren. 

a-Zr(O) istthermodynamisch stabiler als überstöchiometrisches 

bzw. stöchiometrisches uo2 . Unter normalen Reaktorbetriebs­

bedingungen sind die Hüllmaterialtemperaturen jedoch so niedrig, 

daß aufgrund der langsamen Reaktionsgeschwindigkeit, die che­

mischen Wechselwirkungen zwischen dem uo2 und Zry vernachläs­

sigbar sind. Das gilt jedoch nicht bei einem Kühlmittelver­

luststörfall (LOCA), bei dem die normale Hüllmaterialtempera­

tur deutlich überschritten werden kann. Bei einer LOCA-Tran­

siente kann es daher - neben der Oxidation der Hüllrohr-Außen­

oberfläche durch den Wasserdampf - auch zu einer Oxidation der 

Hüllrohr-Innenoberfläche durch das uo 2 kommen. Das Ausmaß der 

Zry-Oxidation hängt aber - neben der Temperatur und Zeit -

entscheidend vom Festkörperkontakt zwischen dem Brennstoff 

und Hüllmaterial ab. Bei direktem Festkörperkontakt sind die 

uo2;zry-Reaktionen erheblich stärker als bei Reaktionen, die 

über die Gasphase ablaufen. Da es bei einem LOCA im allgemeinen 

zum Abheben der Hülle vom Brennstoff kommt, kann der Sauer­

stoff nur über die Gasphase vom uo 2 zum Zry transportiert wer­

den. Aus diesem Grunde, sowie wegen der relativ kurzen Zeit­

dauer einer LOCA-Transiente, sind die mechanischen Wechselwir­

kungen zwischen dem uo2 und Zry nicht besonders ausgeprägt, 

die entstehenden Oxidschichten auf der Hüllrohr-Innenober­

fläche werden daher sehr dünn sein. 

Während der Bestrahlung entstehen infolge Kernspaltung des 

Urans Spaltprodukte. Ein Teil der leicht flüchtigen und gas­

förmigen Spaltprodukte wird aus dem uo 2 freigesetzt und kann 

mit dem Zircaloy-Hüllmaterial chemisch reagieren. Es ist des­

halb, besonders bei mittel- und hochabgebrannten Brennstäben, 

mit einem Einfluß der Spaltprodukte auf das Verformungs- und 
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Berstverhalten der Hüllrohre zu rechnen. Entsprechende Ein­

flüsse von Spaltprodukten - insbesondere durch Jod - auf die 

mechanischen Eigenschaften von Zircaloy wurden bei in-pile 

Rampenexperimenten und out-of-pile-Experimenten festgestellt. 

Speziell durch die Wirkung von Jod kann es zu einem beschleu­

nigten, verformungsarmen Versagen der Zircaloy-4-Rohre kom­

men /4-1, 4-2/. Voraussetzung dafür ist aber sowohl eine aus­

reichend hohe Jodkonzentration an der Hüllrohrinnenoberfläche 

als auch eine bestimmte kritische tangentiale Zugbeanspruchung 

des Hüllrohres /4-2/. 

Die Ergebnisse der Nachuntersuchungen der nicht vorbestrahl­

ten und der vorbestrahlten Brennstäbe bestätigen die oben 

gemachte Vermutung. Es findet während der LOCA-Transiente 

nur eine sehr schwache oder überhaupt keine Oxidation des 

Zircaloy-Hüllrohres durch das uo2 statt /4-3/. Ganz allgemein 

ist die durch das uo2 verursachte Oxidation der Hülle nicht 

mehr eindeutig feststellbar, da nach dem Bersten Wasserdampf 

in den Brennstab eindringt und mit dem Zircaloy reagiert. Eine 

Oxidation des Zry-4-Hüllrohres von innen konnte nicht in al­

len untersuchten Schliffebenen festgestellt werden, insbeson­

dere nicht an den von der Berststelle am weitesten entfernten 

Schliffebenen (>100 mm). Sehr wahrscheinlich wird der in den 

geborstenen Brennstab eindringende Wasserdampf bereits in der 

Umgebung der Berststelle durch das Zry und uo2 abgebundenen 

oder das Hüllmaterial hat zum Zeitpunkt, da der Wasserdampf 

diese Ebenen erreicht, infolge Abschreckung (Fluten) des 

Brennstabes, eine zu niedrige Temperatur. Die Dicke der 

Oxidschichten auf der Hüllrohrinnenseite ist im allgemeinen 

größer als die auf der Hüllrohraußenseite (2 - 7 ~m) und ist 

azimutal und axial nicht gleichmäßig. Im Hinblick auf das 

Verformungs- und Berstverhalten der Zircaloy-4-Hüllrohre 

konnte bisher kein Einfluß des U02-Brennstoffes festgestellt 

werden /4-3, 4-4/. 
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Bei den hier vorbestrahlten Brennstäben wurde aufgrund von 

Analogiebetrachtungen zu in-pile Rampenexperimenten und out­

of-pile-Untersuchungen angenommen, daß es bei den LOCA-Tran­

sienten möglicherweise auch zu einem verformungsarmen Versa­

gen der Hüllrohre infolge Jod-Spannungsrißkorrosion kommt. Die 

out-of-pile-Untersuchungen haben eindeutig gezeigt, daß es 

oberhalb einer bestimmten Jodkonzentration bis zu etwa 800 °c 

zu einem verformungsarmen Versagen des Zircaloy kommen kann. 

Die Berstdehnungen der jodenthaltenden Hüllrohre sind dann er­

heblich kleiner als die der jodfreien Vergleichsproben /4-1, 

4-2/. 

Die LOCA-getestete:n Brennstäbe der Serie F (ca. 22000 MWd/tu 

Abbrand) haben keinen Hinweis ergeben, daß Jod oder andere 

flüchtige Spaltprodukte einen Einfluß auf die Berstdehnung 

bewirken. Ein wesentlicher Grund dafür könnte sein, daß die 

gemessenen Bersttemperaturen alle oberhalb 800°C lagen (835 

bis 932°C), wo generell kein Einfluß mehr von Jod zu erwar­

ten ist. Da die über den Gefügezustand abgeschätzten Hüll­

material-Temperaturen im allgemeinen ca. 30°C unterhalb der 

gemessenen und korrigierten Temperaturen liegen (s.Abschnitt 

3), wäre zumindest beim Prüfling F 4 mit einer gemessenen 

Bersttemperatur von 835°C und einer abgeschätzten Temperatur 

von ca. 800°C noch ein Einfluß denkbar gewesen, nicht aber 

bei den anderen Prüflingen. Die Berstdehnung des Brennstabes 

F 4 mit ca. 34% Umfangsdehnung liegt aber noch innerhalb des 

Berstdehnungs-Streubandes der nicht vorbestrahlten Brennstäbe 

(Versuchsserie A und B). 

Es gibt aber auch noch andere Gründe, weshalb bei diesem LOCA­

Test kein Spaltprodukteinfluß auf die Verformung des Hüll­

rohres festgestellt werden konnte. 

a) Der trivialste Grund könnte sein, daß Jod nicht in aus­

reichend großer Konzentration an der Hüllrohrinnenober­

fläche vorhanden ist. Bei den mittel- und hochabgebrannten 
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Brennstäben ist die insgesamt erzeugte Jodmenge im Brenn­

stoff größer als die notwendige kritische Jodkonzentration 

(4-2). Entscheidend für die Wirkung von Jod ist aber des­

sen Verfügbarkeit an der Hüllrohrinnenoberfläche. Diese 

hängt aber entscheidend von der Jodfreisetzung währ~nd der 

LOCA-Transiente sowie dem bereits während der Bestrahlung 

freigesetzten Anteil ab. Messungen der Spaltgasfreisetzung, 

die auch als ein Maß für die Jodfreisetzung betrachtet wer­

den kann, ergaben nach der LOCA-Transiente Werte von max. 

6% (siehe Abschnitt 6). Ein Vergleich dieser Freisetzungs­

raten mit der kritischen Jodkonzentration ergibt, unter 

der Annahme einer homogenen Jodverteilung, zu kleine Werte. 

Lokale Jodanreicherungen an der Hüllrohrinnenoberfläche 
sind bei LOCA-Transienten weniger wahrscheinlich als bei 

Rampenexperimenten (oder ATWS-Störfällen) . Während der 

LOCA-Transiente hebt sich die Hülle vom Brennstoff ab und 

es entsteht ein Ringraum in dem sich die flüchtigen Spalt­

produkte gleichmäßig verteilen können. Es kommt dadurch 

zu einer Abnahme der spezifischen Spaltproduktkonzentra­

tion an der Hüllrohrinnenoberfläche. 

b) Ein anderer Grund könnte sein, daß die Brennstoff/Spalt­

produkt-Chemie in den Brennstäben durch die lange Zeit 

zwischen der Vorbestrahlung und den LOCA-Experimenten nicht 

mehr praxisrelevant ist. Die' Brennstäbe werden vor der LOCA­

Transiente nicht vorkonditioniert. Es kommt daher nicht zum 

Aufbau der kurzlebigen Spaltprodukte und der steady-state 

Spaltproduktchemie im Brennstab. 

c) Der Verlauf der LOCA-Transiente im FR 2 ist anders als bei 

einem "realen" LOCA-Störfall.· Man geht nicht von der vol­

len Stableistung aus in die LOCA-Transiente, sondern von 

einer sehr niedrigen Stableistung (ca. 45 W/cm), die die 

Nachzerfallswärme simulieren soll /4-3/. Durch diesen Um­

stand hat die Temperaturverteilung im uo2 einen anderen 

Verlauf, wodurch die Spaltproduktfreisetzung beeinflußt wer­

den kann. 
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Von den oben diskutierten Möglichkeiten kommt dem Punkt a) die 

größte Bedeutung zu. Neuere out-of-pile Versuchsergebnisse zur 

Bestimmung der kritischen Jodkonzentration, die zum Versagen 

der Zircaloy-Hüllrohre infolge Spannungsrißkorrosion führt, 

zeigen, daß diese stark temperaturabhängig ist. Nach diesen 

Versuchsergebnissen ist oberhalb 700°C das Jodangebot an der 

Hüllrohrinnenoberfläche kleiner als der Jodbedarf /4-5/. Die 

Wahrscheinlichkeit für einen Jodeinfluß auf das Deformations­

verhalten der Hüllrohre ist bei den hohen Bersttemperaturen, 

die bei den in-pile LOCA-Transienten der Versuchsserie F er­

reicht wurden, daher sehr gering. 

Die Nachuntersuchungen der LOCA-getesteten Brennstäbe der Ver­

suchsserie F ergaben keinen Hinweis für einen Spaltprodukt­

einfluß auf das Verformungsverhalten der Hüllrohre. Der ein­

zige erkennbare Unterschied der gegenüber den nicht vorbe­

strahlten Brennstäben auftrat, ist die Bildung von zahlreichen 

kleinen Anrissen in der Hüllrohrinnenoberfläche. Ähnliche An­

risse wurden bei den out-of-pile-Experimenten festgestellt, 

wenn die Jodkonzentration sehr klein war, so daß kein verfor­

mungsarmes Versagen des Hüllrohres infolge Spannungsrißkorro­

sion stattfand /4-2, 4-5/. Die Jodkonzentration reicht dabei 

aus, Anrisse in der Hüllrohrinnenoberfläche zu induzieren, die 

jedoch nicht zum Versagen führen, da sie infolge Jodmangel 

nicht wachsen können. 

Die nicht vorbestrahlten Brennstäbe der Serie A und B lassen 

keine vergleichbaren Anrisse in der Hüllrohrinnenoberfläche 

erkennen /4-3/. Das gleiche gilt für die vorbestrahlten Brenn­

stäbe, die nicht einer LOCA-Transiente unterworfen wurden, 

z.B. der Referenzstab F 6. Auch Brennstäbe die einer LOCA­

Transiente unterworfen wurden, aber keine wesentliche plasti­

sche Verformung zeigen, lassen an diesen Stellen kleine An­

risse erkennen. Ein typisches Beispiel ist der Brennstab F 1. 

An der Schliffebene 1 fand praktisch keine Verformung statt, 

die Hüllrohrinnenoberfläche ist sehr eben (Abb. 4-1). An der 

Schliffebene 6 erfolgte dagegen eine Dehnung von ca. 20%, 

die im Zusammenwirken mit reaktiven Spaltprodukten (Jod) zu 
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ca. 10 ~m tiefen Anrissen führt (Abb. 4-1), die im Abstand von 

wenigen pm (5 - 50) auftreten. Diese Anrisse entstehen sehr 

wahrscheinlich während der Transiente vor dem Bersten des 

Hüllrohres. Bei den Brennstäben mit höheren Abbränden (35000 

MWd/~.) sind die Anrisse noch stärker ausgeprägt. 

1~1 __ ~g§~~~~f~§§g~g_g~g_§Qh!g~~2!g~~g~g 

- Die Innenkorrosion der Zircaloy-Hüllrohre durch den Brenn­

stoff während der Vorbestrahlung und LOCA-Transiente ist 

entweder nicht feststellbar oder nur sehr gering. Die nach der 

LOCA-Transiente auf der Hüllrohr-Innenoberfläche festgestell­

ten Oxidschichten entstehen durch den nach dem Bersten des 

Hüllrohres in den Brennstab eindringenden Wasserdampf. 

- Eine Hüllrohr-Innenoxidation durch den eindringenden Wasser­

dampf konnte nicht an allen untersuchten Schliffebenen fest­

gestellt werden. An Schliffebenen die mehr als 100 mm von der 

Berststelle entfernt sind, wurde keine Oxidschicht auf der 

Hüllrohr-Iimenöberfläche beobachtet. · s~hr' ~a:h:ts6heinffbh' 'wird 

der in den geborstenen Brennstab1 eindringende wa:ssefda'mpfb~­
reits vor Erreichen 'der untersuchteh' Schn'i t'tebene chernis'ch

1 
ab­

gebunden.' Eventuell hat aber a:uch 'das' Hüllmateriell ain '~ei t.:_ 
punkt; da de:t ·Wasserdampf· die entsprechende s'bhnl'~teben~ ' 1er'­
reicht, bereits eine zu niedrige Tempera'·b.ir' ,· l'.m:d Ek'~ J :f'ln2l'~n' '' 
deshalb keine chemischen .wechselwirk~t;g~.If m~hr mit Q.T~: ,~r~,, 1 

stat't. 
'>',\ 1 

- Ein Einfluß von flüchtigen Spaltprbd.~kten·, · beso'ndi:!~s'' Jod'; :. ~ulf 
das Verformungs- und Bruchverhalten ''der' li:üllrdh:i:-~ während

1
, d~r 

LOCA-'Transiente•war nicht festzustell€m.' Ein'ver:l:ö:rmun~sai-m~s 
' ' ' ' . : ' \ ' ~ ' ' ' ' : ·,, ,' i ' i ' ,,- ' ~ ~ ' I ' l ; ' ; f / ; I i I 

Versagen der Zircaloy~Rohre war auch nicht sehr wahrsche1n-

lich, da die 'Bersttemperaturen deutlich 'oberhalb''' 8o6°c''la~·) · 
geh. Out-of...;pile Versuche habE:m riärrtlidh 'ge~~igt /' 'd.a:ß 'ober:..: 

halb 800°C' Jod ki:Ürl verfdrmungsa.rm~s Ve:fsageri '~eh~'ii'nforge' '· 
Spannungsrißkorrosion ·bewirken kann'. "'' 1

' 
11

'· 
1 
iii: · '' 

• ( \ < i _, ' -~ j ; \ ; : ! ' • - ) 
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- Metallographische Untersuchungen zeigen die Bildung von Mikro­

rissen in der Hüllrohr-Innenoberfläche. Ähnliche Mikrorisse 

wurden bei den out-of-pile Experimenten festgestellt, wenn 

die Jodkonzentration zu klein warc 

/4-1/ P.Hofmann: Journ. of Nucl.Mat., Vol.87, No 1 (1979) 
49 - 69 

/4-2/ P.Hofmann, J.Spino: KfK 3054 (1980) 

/4-3/ E.K.Karb et al: KfK 3028 (1980) 

/4-4/ E.H.Karb et al:"Results of the FR 2 in-pile tests on 
LWR fuel rod behavior", ANS Topical Meeting on 
"Reactor Safety Aspects of Fuel Behavior", August 2-6, 
1981, Sun Valley, USA 

/4-5/ P.Hofmann, J.Spino: "Can one expect low ductility 
failure of Zry-4 tubing due to iodine-induced SCC 
in a LOCA transient ?", ibid 
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.HZ-46E-F1-37-6/9 500x 

HZ-46E-F1-37-1/5 500x 40 ~ 

b 

Abb. 4-1: U02-Brennstoff/Zircaloy-Hüllmaterial. Grenzfläche 
des Brennstabprüflings F 1 (22000 MWd/tu Abbrand) 
nach der in-pile LOCA-Transiente. Im stark ver­
formten Hüllrohrbereich bilden sich zahlreiche An­
risse an der Innenoberfläche{~1 nicht dagegen an 
nicht verformten Stellen(b). 
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5. Mechanisches Verhalten des Brennstoffes 

Während der Bestrahlung kommt es zu physikalischen und chemi­

schen Veränderungen des Brennstoffes. Je höher der Abbrand und 

je höher die Leistung eines Brennelementes sind, umso ausge­

prägter sind diese Veränderungen. Die chemischen Veränderungen 

werden hauptsächlich durch die entstehenden Spaltprodukte, die 

physikalischen Veränderungen durch das Auftreten eines starken 

Temperaturgradienten im uo2 bewirkt. Infolge der geringen ther­

mischen Leitfähigkeit des uo2 und der sich dadurch ausbilden­

den Temperatur- und Spannungsgradienten kommt es zu einer aus­

geprägten Rißbildung im Brennstoff, die - je nach Stableistung -

teilweise wieder ausheilen kann. Das Ausmaß der Rißbildung so­

wie das Rißmuster hängen entscheidend von der Stableistung ab. 

Leistungsänderungen (An- und Abfahren des Reaktors) und der 

Abbrandzustand besitzen einen deutlich geringeren Einfluß auf 

die Rißbildung und damit die Fragmentierung der uo2-Pellets. 

Das makroskopische Rißmuster in den uo2-Pellets wird im wesent­

lichen durch die maximale Stableistung bewirkt, die erstmals 

beim Hochfahren des Reaktors erreicht wird. Das Rißmuster än­

dert sich im weiteren Verlauf der Bestrahlung nur unwesent­

lich. Infolge der radialen und tangentialen Risse im Brenn­

stoff kommt es zu einem Auseinanderfallen der Pellets, wenn 

die äußere Stützwirkung des Hüllmaterials verloren geht (z.B. 

durch Hüllrohraufweitung während einer LOCA-Transiente). 

Bei den LOCA-Experimenten mit nicht vorbestrahltem Brennstoff 

wurde keine Vorkonditionierung der Brennstäbe bei normaler 

Reaktorbetriebs-Stableistung vorgenommen. Die Pellets sind 

daher zu Beginn der LOCA-Transiente noch intakt. Um die 

Nachzerfalls-Wärmeleistung zu simulieren, wird eine Stab­

leistung von ca. 45 W/cm eingestellt. Diese Stableistung ist 

zu gering, um eine typische Fragmentierung des Brennstoffes 

zu erhalten. Während der LOCA-Transiente zerbrechen die uo 2-

Pellets deshalb überhaupt nicht oder nur in wenige große 
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Bruchstücke (Abb. 5-1) /5-1, 5-2/. zu welchem Zeitpunkt wäh­

rend der LOCA-Transiente der unbestrahlte Brennstoff in Stücke 

zerbricht, ist nicht eindeutig festzustellen. Da die uo
2

-

Pelletbruchstücke hauptsächlich im HüllbeUlenbereich beobach­

tet werden, liegt die Vermutung nahe, daß die Pellets infolge 

mechanischer Einwirkung zu Bruch gehen. Der Brennstab wird sehr 

wahrscheinlich nach dem Bersten an das ihn umgebende Darnpf­

führungsrohr geschlagen, wobei die Pellets zerbrechen. Mechani­

sche Spannungen in den uo2-Pellets, die durch den Temperatur­

gradienten im Brennstoff entstehen, spielen bei dem Bruchver­

halten der nicht vorbestrahlten und vorkonditionierten Pellets 

während der LOCA-Transiente (Versuchsserie A und B) offenbar 

eine untergeordnete Rolle. 

Während der Vorbestrahlung kommt es zu der oben beschriebenen 

typischen Rißbildung in den uo2-Pellets. Die Schliffbildaufnah­

men vorn Brennstoff des nicht LOCA-getesteten Referenzstabes F 6 

mit einem Abbrand von ca. 22000 MWd/t lassen sehr deutlich das 

Rißmuster erkennen (Abb. 5-3). Darüber hinaus erkennt man teil­

weise in den Bruchstücken die Bildung von Mikrorissen. Diese 

Mikrorisse führen während der LOCA-Transiente z.T. zu einem 

weiteren Zerbrechen der Brennstoffpartikel. Daß die zusätzli­

che Fragrnentierung aber sehr gering ist, ergeben die Sieb­

kurven des Brennstoffes, die keine signifikanten Unterschie-

de in der Partikelgröße und -Verteilung zwischen den LOCA-ge­

testeten und den nicht LOCA-getesteten Referenzstäben erkennen 

lassen /5-1/. 

Während der LOCA-Transiente kommt es zu einem Abheben des 

Hüllmaterials vorn Brennstoff, da keine chemische oder mecha­

nische Bindung zwischen dem Brennstoff und Hüllmaterial exi­

stiert. Dadurch kommt es zu einem Zusammenbrechen der Brenn­

stoffsäule und einer Ansammlung der Brennstoffpartikel in der 

Beulenzone (Abb. 5-4). Zu welchem Zeitpunkt das Ansammeln der 

Partikel im Beulenbereich erfolgt, hängt unter anderem von 
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von der mechanischen Beanspruchung des Brennstabes während 

der Transiente ab. Teilweise wird sie erst nach dem Bersten 

des Hüllrohres erfolgen. Die Brennstäbe der Versuchsserie F 

ergeben keinen Hinweis, daß die Brennstofffragmentierung und 

die Ansammlung der Partikel im Beulenbereich einen Einfluß 

auf die Größe und Gestalt der Beule hatte. 

Während der Vorbestrahlung kommt es zu einer ausgeprägten Riß­

bildung in den uo2-Pellets. Der Brennstoff zerfällt dadurch 

in unterschiedlich große Bruchstücke, und es kann daher beim 

Verlust der äußeren Stützwirkung durch das Hüllrohr zu einem 

Zusammenbrechen der Brennstoffsäule kommen. Während der LOCA­

Transiente sammeln sich daher die Pelletfragmente im Beulen­

bereich an. Die Beulenform und -größe wird durch die Brenn­

stoffpartikel jedoch nicht beeinflußt. 

5.4 Literatur 

/5-1/ E.H.Karb et al: KfK 3028 (1980) 

/5-2/ L.Sepold et al: KfK 3098 (1981) 
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Abb.S-1: Bei nicht vorbestrahlten Brennstäben (Prüfling B 1.1) 
erfolgt i.a. keine Fragmentierung der 002-Pellets 
während der LOCA-Transiente. Nur im Bereich der Berst­
stelle sind einige Mikrorisse im uo2 festzustellen. 

Abb.S-2: Fragmentierung von nicht vorbestrahlten 002-Pellets 
in große Bruchstücke in der Umgebung der Berststelle 
des Prüflings A2.1 (sehr wahrscheinlich durch mecha­
nische Wechselwirkung mit dem Dampfführungsrohr). 
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~r 

Abb.S-3: Quer- und Längsschliff des vorbestrahlten Brennsta­
bes F 6 (22000 MWd/tu Abbrand), der nicht LOCA-ge­
testet wurde. Durch die Bildung von Rissen zerfällt 
der Brennstoff in unterschiedlich große Bruchstücke. 
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Abb.S-4: Querschliff (a) und Berstbereich des LOCA-getesteten 
Prüflings F 3 (22000 MWd/tu Abbrand). Die Fragmentie­
rung der uo2-Pellets erfolgt während der Vorbestrah­
lung. 
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6. Spaltgasverhalten und Brennstoffvolumenänderungen 

§~l __ g~~~E~~~h~~g~~~~h~~~~ 

Aus der Brennstoffdichte vor und nach Bestrahlung ergibt 

sich die prozentuale Volumenänderung zu 

V
0 

Porenvolumen der Bestrahlung 

P
0 

Brennstoffdichte vor Bestrahlung 

P1 Brennstoffdichte nach Bestrahlung. 

Die Dichte des Brennstoffes wurde nach dem Auftriebsverfah­

ren in Tetrachlorkohlenstoff bestimmt. 

Die Spaltgasbestimmungen wurden von KTB/HZ in den Heißen Zel­

len ausgeführt. Die aus dem Brennstoff freigesetzte Menge 

wurde nach Anbohren des Stabes unter Vakuum und Absaugen des 

gesamten Gases gaschromategraphisch bestimmt ("freies Spalt­

gas") . 

Zur Bestimmung des zurückgehaltenen Spaltgases wurden im 

unteren Drittel der Brennstoffsäule im Abstand von ca. 9 cm 

zwei Brennstoffproben entnommen. Die Bestimmung erfolgte in 

zwei Stufen. Zunächst wurde der Brennstoff in einer Kugel­

mühle gemahlen und das dabei freigesetzte Spaltgas bestimmt. 

Bei diesem Mahlprozeß wird der Brennstoff in Teilchengrößen 

mit Durchmessern unter 1 ~m zerkleinert. Dabei entweicht 

sämtliches Spaltgas, das sich in Blasen und Poren mit Durch­

messern ~0,1 pm sowie an Korngrenzen befindet. Dieses Gas 

wird im folgenden als "Porenspaltgas" bezeichnet. Der gemah­

lene Brennstoff wurde anschließend in Salpetersäure aufge­

löst, wobei das Spaltgas freigesetzt wurde, das sich in be­

strahlungsbedingter Lösung oder in sehr kleinen intragranu­

laren Blasen befand ("Gitterspaltgas"). 



-126-

~~~--§E!!~9!~Y~~~!!~~~-~~~-Q!~~~~!~~~~~~g~~-~!~~~~~-~~~-Y2~: 
e~~~~!~!~~g 

Die Abhängigkeit der Brennstoffdichte im Stab F 6 von der 

axialen Position ist in der Abb. 6-1 dargestellt. Die Dichte 

nimmt mit zunehmender Entfernung vom unteren Brennstabende, 

d.h. mit abnehmendem Abbrand, zu. Die Dichte nach Bestrahlung 

liegt mit Werten zwischen 10,40 und 10,54 g/cm3 etwas höher 

als die Dichte vor Bestrahlung, d.h. die Nachverdichtungsvor­

gänge sind bis zu einem Abbrand von 2,4% (1 At.% = 9130 MWd/t
0

) 

noch stärker ausgeprägt als die Volumenzunahme durch Schwel­

lung, wobei unter "Schwellung" nur die Volumenzunahme infolge 

Einlagerung fester und gasförmiger Spaltprodukte in den Brenn­

stoff verstanden wird. Als bestimmender Nachverdichtungsvor­

gang kommt im vorliegenden Fall nur bestrahlungsbedingte Nach­

sinterung in Frage. Setzt man eine integrale, d.h. über den 

Brennstoffquerschnitt gemittelte Schwellrate von 1%/% Ab­

brand voraus, so ergibt sich, daß die ursprüngliche Porosi­

tät bis auf einen Restwert von ca. 2% verschwunden sein muß. 

Bei der Bestimmung des freien Spaltgases wurden 7,513 cm3 

Spaltgas gefunden, wobei das Xe/Kr-Verhältnis 6,15 betrug. 

Bei einem über die Stablänge gemittelten Abbrand von 2,4 At.%, 

einem Brennstoffgewicht von 344,5 g und einer Gaserzeugungs­

rate von 0,31 Gasatomen pro Spaltung entspricht das einer 

Spaltgasfreisetzung von 3,5%. Der mittlere Abbrand der zur 

Bestimmung des gebundenen Spaltgases entnommenen Proben be­

trug 2,52%. Es wurden folgende Spaltgasmengen im Brennstoff 

gefunden: 

Porenspaltgas P: 0,049 cm3/g uo
2

, Xe/Kr = 7,7 

Gitterspaltgas G: 0,564 cm3/g uo2 , Xe/Kr = 7,9 

p + G: 0,613 cm3/g uo2 , Xe/Kr = 7,8. 

Aus der Konzentration des gebundenen Spaltgases läßt sich ei­

ne lokale Freisetzung von 5,5% errechnen. Die vermutete axiale 

Abhängigkeit der Spaltgasfreisetzung ist ebenfalls in der 

Abb. 6-1 dargestellt. 
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§~1 __ §E~!~S~~Y~Eg~!~~~-~~gE~~9_9~E-~Qg~:!~~~~ 
Während der LOCA-Tests erfolgte keine meßbare Schwellung des 

Brennstoffes. Die an den LOCA-getesteten Stäben bestimmten 

Brennstoff-Dichtewerte entsprechen weitgehend denen der Ver­

gleichsstäbe. Sie weichen von diesen maximal 0,3% nach oben 

und maximal 0,5% nach unten ab. 

Eine direkte Bestimmung des freigesetzten Spaltgases war bei 

den LOCA-getesteten Brennstäben F 1 - F 5 nicht möglich. Aus­

sagen zur Spaltgasfreisetzung können nur über den Umweg der 

Bestimmung des zurückgehaltenen Spaltgases gemacht werden. 

Die Messungen des zurückgehaltenen Spaltgases in Brennstoff­

proben der Stäbe F 1 bis F 6 läßt auf eine Spaltgasfreisetzung 

zwischen 0 und 6% während des LOCA-Tests schließen. Diese Aus­

sage ist gültig, sofern die Stäbe F 1 bis F 6 genau den glei­

chen axialen Abbrand- und Spaltgasfreisetzungsverlauf wie der 

Vergleichsstab F 6 aufwiesen. Die u.U. aufgetretene gering­

fügige Freisetzung kann wegen der Kürze der Erwärmungsdauer 

und der relativ niedrigen Temperaturen beim LOCA-Test nicht 

durch Diffusionsvorgänge hervorgerufen worden sein, sondern 

wurde vermutlich durch die Bildung einzelner feiner Risse im 

Brennstoff bedingt. 

Zur Untersuchung des Spaltgasverhaltens in LWR-Brennstäben bei 

Kühlmittelverluststörfällen, die mit höheren Temperaturen als 

bei einem LOCA verbunden sind, wurden Brennstoffproben aus dem 

Stab F 6 bei verschiedenen Temperaturen zwischen 1200 und 

1600°C geglüht und in bezug auf Spaltgasverhalten und Schwel­

lung untersucht. 

Die Spaltgasfreisetzungen (bezogen auf das erzeugte Spaltgas) 

während der Glühungen bei 1500 und 1600°C sind in der Abb. 6-2 

als Funktion der Glühzeit dargestellt. Bei Glühtemperaturen 

~1400°C war die Spaltgasfreisetzung stets ~3%. Die Zeitab­

hängigkeit der Freisetzung ist gekennzeichnet durch einen 
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raschen Anfangsanstieg und einen langsamen weiteren Anstieg. 

Die rasche Anfangsfreisetzung wird hervorgerufen durch Auf­

reißen von Korngrenzen und Entweichen des darin gespeicherten 

Spaltgases. Die weitere Freisetzung wird bestimmt durch Trans­

port von Gitterspaltgas zu den Korngrenzen. 

In Abb. 6-3 sind die verschiedenen Spaltgasanteile, freies 

Spaltgas, Poren- und Gitterspaltgas, in Proben der F-Stäbe in 

verschiedenen Behandlungszuständen dargestellt. Im vorbestrahl­

ten Zustand befindet sich bei 2,4 At.% Abbrand der überwie­

gende Teil des erzeugten Spaltgases noch im Gitter. Er vermin­

dert sich jedoch bei einer anschließenden Wärmebehandlung 

durch Diffusion zu Korngrenzen mit darauffolgender teilweiser 

Freisetzung, aber auch durch Ausscheidung in Blasen und Poren. 

Diese Ausscheidung bewirkt eine weitere Schwellung des Brenn­

stoffes, die in Abb. 6-4 als Funktion der Glühzeit für 1500 

und 1600°C dargestellt ist. Nach einer dreistündigen Glühung 

bei 1400°C betrug die Schwellung 0,5%. 

§~2--~~~~~~~E~~~~~~-~~~-§~~!~~!~!~~E~~~ 

- Bis zu dem Zielabbrand von 2,4 At.% oder ca. 22000 MWd/tu 

der Brennstäbe der F-Serie kommt es während der Vorbestrah­

lung zu einer strahlungsbedingten Nachsinterung des Brenn­

stoffes. Die Nachverdichtungsvorgänge sind stärker ausge­

prägt als die Volumenzunahme durch Brennstoffschwellung. 

Während der LOCA-Transiente erfolgte keine meßbare Schwel­

lung des uo2 . 

- Die maximale Spaltgasfreisetzung während der Vorbestrahlung 

beträgt 5,5%, die während der in-pile LOCA-Transiente zu­

sätzlich auftretende Spaltgasfreisetzung maximal 6%. 

- Die maximale Spaltgasfreisetzung bei Nachbestrahlungsglü­

hungen des Brennstoffs der F-Serie betrug bei 1500°C ca. 

15% und bei 1600°C ca. 25%. Bei Glühtemperaturen ~1400°C 
war die Spaltgasfreisetzung stets ~3%. 
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Abb.6-2: Spaltgasfreisetzung als Funktion der Glühzeit bei 
1500 und 1600°C, Abbrand des Brennstoffes (aus Prüf­
ling F 6) 2,4 At.% oder ca.22000 MWd/tu. 
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Abb.6-3: Spaltgasanteile in Proben der PNS-Brennstäbe der 
Versuchsserie F (22000 MWd/tu Abbrand). 
F = freigesetztes Spaltgas, P = Spaltgas in Poren, 
G = Spaltgas im uo2-Gitter. 
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