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Zusanmenfassung:

Im vorliegenden Bericht sind die Vortrdge zusammengestellt, die anlaBlich eines
PSB/PL- Seminars "Schnellbriiter-Brennelemententwicklung" am 15./16. November
1982 gehalten wurden. Diese Vortrdge geben einen Oberblick liber den Stand, der
bisher erzielten Ergebnisse und uber die 1im Rahmen des F+E Programmes noch

erforderlichen Entwicklungsarbeiten.
Im einzelnen behandelt werden folgende Themen:

- die Anforderungen und Randbedingungen der Brennstab- und Elementauslegung fiir
das Referenzkonzept des SNR 300 Erstcores und fiir zukiinftige Grofbriiterbrenn-

elemente (Beitrdge 1,2 und 6)

- die Herstellung Eigenschaften und Charakterisierung verschiedener Brennstoff-

varianten (Beitrage 3,4 und 5),

- das Betriebsverhalten, Konzeptgrenzen und Brennstabversagensmoglichkeiten
(Beitrdge 7 und 8)

- der Stand der Hill- und Kastenmaterialentwicklung auch 1im Hinblick auf die
angestrebten hohen Zielabbrdnde grofer Brutreaktoren (Beitrdge 9 und 10)
i
- die Ergebnisse der durchgefiihrten Bestrahlungsexperimente unter stationaren
und instationaren Betriebsbedingungen sowie mit defekten Brennstaben
(Beitrdge 11, 12, 13 und 14).

An den Vortrdgen beteiligten sich das IMF, die Fa. Interatom und das PSB/PL




Abstract:

This report is a compilation of the papers which have been presented during a
seminar "Fast Breeder Fuel Element Development" held on November 15/16, 1982 at
KfK. The papers give a survey of the status, of the obtained results and of the
necessary work, which still has to be done in the frame of various development
programmes for fast breeder fuel elements.

In detail the following items were covered by the presentations:

- the requirements and boundary conditions for the design of fuel pins and
elements both for the reference concept of the SNR 300 core and for the
large, commercial breeder type of the future (presentation 1,2 and 6)

- the fabrication, properties and characterization of various mixed oxide fuel

types (presentations 3,4 and 5)

~ the operational fuel pin behaviour, limits of different design concepts and
possible mechanism for fuel pin failures (presentations 7 and 8)

- the situation of cladding- and wrapper materials development especially with
respect to the high burn-up values of commercial reactors (presentations 9
and 10)

- the results of the irradiation experiments performed under steady-state and
non-stationary operational conditions and with failed fuel pins (presenta-

tions 11, 12, 13 and 14).

Papers are contributed by KfK/IMF, INTERATOM and KfK/PSB/PL.
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EINLEITUNG UND BEGRUSSUNG

W. Marth
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Projekt Schneller Briiter

Im Namen der Projektleitung mochte ich Sie sehr herzlich zum Seminar "Schnell-
briiter-Brennelemententwicklung" des Projekts Schneller Briiter begriBen. Diese
Veranstaltung ist ein internes Arbeitseminar, in erster Linie fiir das Kern-
forschungszentrum, dariberhinaus aber auch fiir unsere Partner Interatom und Al-
kem in der Entwicklungsgemeinschaft Schneller Briiter. Gaste von externen Or-
ganisationen sind uns als Zuhorer und Diskussionsteilnehmer sehr willkommen.

Der Zeitpunkt fiir ein solches Seminar schien uns passend, nachdem bei KNK II
nunmehr der erste Kern abgebrannt ist, und, wie Sie wissen, mit dem Erreichen
der runden Zahl 100.000 MWd/t ein schoner Erfolg erreicht wurde.

Die Ziele dieses Seminars sind:

- die Schwerpunkte und vorallem Grenzen des derzeitigen Brennelement-Referenz-
konzepts aufzuzeigen,

- Aussagen liber die Versagensursachen bei Stab und Element zu gewinnen,

- Hinweise fiir kinftige Forschungsschwerpunkte bei GroBbriitern zu erarbeiten.

Alle diese Teilziele stehen vor dem Hintergrund einer stetig schwieriger werden-
den Personal- und Budgetsituation.

Immer wieder wird - auch in diesem Zentrum - liber den Stellenwert der Brennele-
ment- und Materialforschung etwa im Verhaltnis zur Sicherheitsforschung
spekuliert. Ich halte beide fiir wichtig: die Sicherheit fordert Akzeptanz des
Schnellen Briiters in der Offentlichkeit, ein ordentliches Brennelement fordert
die Akzeptanz dieses Reaktorsystems beim Betreiber. Beide Gruppierungen miissen
wir iliberzeugen, wenn unsere Forschungsarbeiten je in die technisch-wirtschaft-
liche Anwendung einlaufen sollen.




Das Brennelement ist, bezogen auf die Lebensdauer eines Briiterkernkraftwerks,
seine teuerste Komponente; sie unterliegt wdhrend des Betriebs auch den har-
testen Beanspruchungen. Trotzdem ist der Stand der Technik bereits bemerkens-
wert hoch. Ich mochte daraufhinweisen, dal im Verlaufe des nahezu 8-jdhrigen
PHENIX-Betriebs lediglich 7 Brennstdbe der eigentlichen Coreladung defekt wur-
den, beim englischen PFR waren bisher 2 Brennstdbe undicht, die gleiche Anzahl
wie bei KNK II iibrigens. Erinnern wir uns demgegeniiber, daB man in der Ein-
fiuhrungsphase der Leichtwasserkernkraftwerke zuweilen mit tausenden von defek-
ten und z.T. vollig ausgewaschenen Brennstdben zu kampfen hatte. Die Briiter-
brennelemente sind also schon recht zuverlassig - fiir die gegenwdrtige Genera-
tion der Schnellbriiter bis ca. 300 MWe.

Fiir die GroBbriiter, also die Reaktoren bis ca. 1500 MWe, muB noch einiges getan
werden. Ihr Kostennachteil gegeniiber gleichgrofen Leichtwasserreaktoren liegt
im komplizierten Anlagenaufbau und im damit verbundenen Mehraufwand solcher Ma-
terialien wie Stahl und Beton. Diese inharente Kostenponale des Briiters ver-
sucht man zumindest teilweise durch Erhohung des Abbrands zu egalisieren. Dem-
entsprechend wird bei GroRbriitern ein Abbrand um 150.000 MWd/t angestrebt.

Die daraus erwachsenen Belastungen des Hiillmaterials sind enorm: im Verlaufe
der Standzeit wechselt jedes Gitteratom durch bestrahlungsinduzierte StoBvorgan-
ge ca. 150 mal seinen Platz, was mit einer Reduktion der urspriinglichen Festig-
keit verbunden ist. Dariiberhinaus erhoht sich der Innendruck des Spaltgases kon-
tinuierlich und der schwellende Brennstoff kann in Kontakt mit der Hiille kom-
men. Diese Phanomene nehmen einen breiten Raum in diesem Seminar ein.

DaB der Gesichtspunkt der Kostenreduktion nicht nur hochwissenschaftlich son-
dern auch technisch-pragmatisch angegangen werden muf, ersieht man aus dem zur
Ansicht ausliegenden sog. Skelett eines KNK II-Brennelement, also eines Brenn-
elements ohne Brennstabe. Diese Strukturteile - so konventionell sie meist er-
achtet werden - waren hochkompliziert zu fertigen und dementsprechend teuer. Im
Verlaufe der Herstellung gab es viele Vorschldge fiir Vereinfachungen, etwa bei
den Pflasterbefestigungen, die z.T. bereits in die Spezifikationen der Nach-

ladung eingegangen sind.




Die Entwicklung eines kostenoptimalen Brennelements ist also eine Aufgabe, zu
der alle 3 Partner der Entwicklungsgemeinschaft beizutragen haben.
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Randbedingungen und Ziele der Brennelemententwicklung

aus der Sicht der Kernauslegung

U, Wehmann

INT®RATOM
Bergisch Gladbach

Abb. 1 zeigt mdgliche Ziele der BE-Entwicklung. Geringe Strom-
erzeugungskosten sind zur Zeit, da aufgrund der gestreckten
Uranreserven und des geringeren Strombedarfs eine schnelle Ein-
fiihrung der Brliter nicht erforderlich erscheint, eine funda-
mentale Forderung. Bei den Brennstoffzykluskosten muB man dar-
auf achten, daB man sich keine Anlagenp&nalen einhandelt,

unter denen der Briiter ja sowieso leidet. Der einfache Auf-
bau ist wichtig fir geringe Fabrikationskosten, wdhrend geringe
Stahlmasse und gute Zerlegbarkeit von Bedeutung fir die Ent-
sorqgung sind. Gute Sicherheitseigenschaften sind wichtig so=-
wohl bei Normalbetrieb im Sinne von z. B. guter Regelbarkeit
und guter Verfiligbarkeit wie auch bei St6rfdllen.

Brutverm6gen und Uranausnutzung haben z. Z. einen sehr geringen
Stellenwert, so daB sie nicht weiter diskutiert werden. Be=-
trachtet werden vielmehr die Anforderungen an die BE-Entwick-
lung, die von den BZK abgzuleiten sind. Die Parameter der BE-
Ausleqgung, die man zum Erreichen dieses Ziels modifizieren
kann, zeigt Abb. 2. Sie sind unterteilt in 4 Bldcke, n&mlich
Auslegungsdaten, Belastungsdaten, das Strukturmaterial und

die Abstandshalterung.

Im folgenden wird zundchst etwas zum Stabdurchmesser gesagt,
dann zum maximalen Abbrand mit seinen Auswirkungen auf die
Kastendimensionen und das Strukturmaterial sowie zur Ab-

standshalterung.

Die Diskussion des Stabdurchmessers wird mit Abb. 3 begonnen,
die sozusagen die Historie der Brennstoffzykluskostenent-
wicklung zeigt. Sie beginnt in dieser Abbildung bei 1974, wo
mit 3000 DM/kg Wiéderaufarbeitungskdsten und einer vom Her-
steller bereitgestellten Fabrikationskostenformel (absolutes




Niveau bei 3000 DM/kg) eine Kostenabhingigkeit mit einem
recht flachen Minimum bei 8 mm berechnet wurde. Bei Berlick-
sichtigung der Anlagenpdnale filir dickere Stibe aufgrund des
gréBeren Core- bzw. Tankdurchmessers verschiebt sich das
Minimum noch weiter zu diinneren St&ben, und die speziel-
len Randbedingungen des SNR=300 fiihrten dann zu dem Refe-
renzwert von 7,6 mm. Ein groBer Sprung erfolgte dann bei
Verwendung neuerer und wie liblich hdherer Wiederaufarbei-
tungskosten; dann dnderten sich nochmals die Fabrikations-
kosten, zundchst im relativen.Verlauf (1977 *) und dann
nochmals im absoluten Niveau (1982 *). Diese letzte Kurve
ist in Abb. 4 im oberen Teil wiederzufinden, sie wurde er-
gdnzt um 3 weitere Kurven mit verschiedenen maximalen Ab-
br&nden. Angedeutet sind einige Variationen z. B. der Core-
héhe, der Blankethbhe, der Hiillrohrwandstdrke und der Stab-
zahl je Element. Diese Variationen bleiben alle deutlich
unter + 10 %; bestimmend ist also der Stabdurchmesser und

- wie hier angedeutet und gleich noch zu diskutieren = der
Abbrand. Man sieht bei extrem hohen Abbré&nden einen rela-
tiv flachen Verlauf, wdhrend bis zu Abbrédnden von 140 oder
150 MWd/kg ein kontinuierlicher Abfall erfolgt. Es muB noch
erwdhnt werden, daB alle Kurven mit einem Plutonium-Preis
von 50 DM/g gerechnet wurden, der sicherlich eine absolute
Obergrenze darstellt. Mit kleineren Pu-Preisen wiirde die
fallende Tendenz bei allen Kurven verstdrkt werden. Wie hoch
auch immer der Plutoniumpreis sein wird und welche Abbréinde
man wird realisieren kO6nnen, der Schritt von 6 auf 7,6 mm
ist sicherlich in der richtigen Richtung erfolgt. Wir miis-
sen jedoch feststellen, daB jenseits dieses Wertes noch
merkliche Verbesserungen zu erreichen sind. Im Sinne der
Harmonisierung mit den Franzosen bzw. der SPX-2-Auslegung
haben wir die 8,5 mm als neue Referenz libernommen, wir miis-
sen aber auch filir Vergr6Berungen dariiber hinaus offen sein.
Dabei muB jedoch beachtet werden, daB8 die AnlagenpOnale auf-

grund grdBeren Core- bzw. Tankdurchmessers zum Tragen kom-—

men wird.




Soviel zum Stabdurchmesser und nun zum Abbrand und die von
ihm fiir die Brennelemententwicklung abzuleitenden Anforde-
rungen. Dazu zeigt Abb. 5 die Brennstoffzykluskosten als
Funktion des maximalen nominellen Abbrands bei verschiede-
nen Stabdurchmessern und den beiden Pu-Preisen 50 und 0 DM/g.
Wir sehen in allen Fdllen eine sehr steile Abnahme bis hin

zu 150 bzw. 200 MWA/kg und dann einen etwas abflachenden
Verlauf. Der Wert des bisherigen Referenzkerns des homo-
genen Arbeitskerns liegt entsprechend dem Abbrand von 70 MWd/kg
weit oben bei etwa 4 DPf/kWh. Ausgehend von diesem Wert
bringt eine Abbranderh&hung auf etwa 150 MWd/kg eine Hal-
bierung und schbpft so den grdB8ten Teil der mdglichen Ko-
stenvérringerung aus. Wir konnen deshalb den von den Fran-
zosen angesetzten Maximalwert von 140 MWd/kg mit gutem Ge-
wissen libernehmen. Es bleibt jedoch festzustellen, daB

eine Abbranderhthung liber diesen Wert hinaus durchaus noch
Kostenverringerungen bringen kann, daB also ein Zielwert

von 200 MwWd/kg aus Kostengriinden durchaus attraktiv ist.

Wenn man eine solche Abbranderhdhung diskutiert, darf man
die Konsequenzen bzw. die Anforderungen an die Element-
und Kernauslegung natlirlich nicht auBer acht lassen, und

diese Konsequenzen sollen im folgenden diskutiert werden.

Als ein Beispiel dazu, wie der Abbrand die Kerneigenschaf-
ten beeinfluBt, zeigt Abb. 6 neben den Brennstoffzyklus-
kosten den EinfluB des Abbrands auf die wichtigen Reakti-
vitdtskoeffizienten, ndmlich den VOID~ und DOPPLER-Koeffi-
zienten. Aufgrund des spektralen Einflusses der Spaltpro-
dukte vergrdBert sich der Voideffekt stark, wdhrend der
Dopplereffekt ebenso stark abnimmt. Diese markanten Ein=
fliisse zeigen, daB man sich eine deutliche Abbranderh&hung
sehr griindlich u. a. mit Hilfe von Stdrfalluntersuchungen

dberlegen muf.




Mit dem Abbrand ist natilirlich die Strahlenschéddigung des
Strukturmaterials engstens gekoppelt. Diese Kopplung zelgt
Abb. 7, in der die gesamte und die energiegewichtete Fluenz
sowie die Versetzungen als Funktion des Abbrands dargestellt
sind. Ausgehend vom HOM1-Kern steigen die Energiedosen von
15 tber 27 bis 35 . 1022
70 {iber 140 bis 200 MWd/kg erhtht wird. Die Versetzungen
erh8hen sich entsprechend von 85 iber 150 bis 200.

MeV/cm?® an, wenn der Abbrand von

Derartige Dosen stellen natlirlich erhebliche Konsequenzen
fiir das Strukturmaterial dar, die als nidchstes diskutiert

werden sollen.

BAbb. 8 zeigt die radialen Dimensionen des Brennelementka-
stens als Funktion des Abbrands, und zwar zum einen die Ka-
stenwandstdrke und zum anderen die Weite des Spaltes, die
man bereitstellen muB, um Kastenkontakt am Ende der Stand-
zeit zu verhindern. Man sieht, daB sich die Kastenwandstédrke
relativ wenig &dndert, jedoch je nach Kriecheigenschaften
auch an die 5 mm herankommt. Die erforderliche Spaltweite
dagegen steigt stark mit dem Abbrand bzw. der Dosis an, und
hier macht sich der EinfluBl der Schwell- und Kriecheigen-
schaften besonders stark bemerkbar. Die gestrichelten Linien
sind mit den k-Faktoren 0,5/0,5 flir Schwellen und Kriechen
gerechnet worden, wie sie Ende der 70er Jahre Referenz wa-
ren. Inzwischen liegen weitere Bestrahlungsergebnisse u. a.
der Franzosen fiir ihr dem 1.4970 kv Stahl sehr &hnliches
Material vor, die eine Verringerung der k-Faktoren m&glich
erscheinen lassen. Es wurde hier mit einem Zielwert von
0,2/0,3 gerechnet, dessen Realisierung bis hin zu den ge-

nannten Dosen noch einen sehr groBen Aufwand bedeutet.

Um sagen zu konnen, welche k=Faktoren fiir den Kasten aus
Sicht der Kernauslegung angestrebt werden sollten, sollen

einige integrale Kernparameter betrachtet werden (Abb. 9).




Den deutlichsten EinfluB zeigt der Kerndurchmesser, der beim
Ubergang von k = 0,2 auf 0,5 um etwa 15 cm gréBer wird. Fiir
die Anlage ist das nicht unwichtig, da sich der Tankdurchmes-
ser um deh doppelten Wert &dndert. Wir sehen, daB die Zyklus-
kosten steigen; die Brutrate sinkt aufgrund der st8rkeren Ver-

diinnung des Brennstoffs, und der Pu-Durchsatz steigt.

Als weitere Konsequenzen hoher k-Faktoren sind zu nennen:
groBere Krdfte zwischen den Elementen; grbBere frei bleibende
Verbiegungen als Nachteil fiir die Handhabung; grOBere Pflaster-
dicke, so daB sich das von den Franzosen favorisierte Prinzip

der von innen herausgedriicken Noppen h&chstwahrscheinlich nicht

mehr realisieren ldBt.

Es ist schwer, eine obere Grenze anzugeben, die die k-Werte
nicht liberschreiten dlirfen. Aus Sicht der Kerneigenschaften kann
man einerseits sagen, daB 0,5/0,5 sicherlich zu groB sind,

daf auf der anderen Seite ein gar nicht schwellendes Material
fir den Kasten auch nicht erforderlich ist. Ein Zielwert von
0,2/0,3, wie er in Abb. 9 verwendet wurde und der den Spalt

bzw. die doppelte Pflasterstdrke deutlich unter 10 mm h&dlt,

erscheint jedoch sinnvoll.

Nach den Materialeigenschaften muB noch die zweite wiéhtige
Voraussetzung flir das sichere Erreichen eines hohen Abbrands
diskutiert werden, ndmlich die Abstandshalterung des Brenn-
stabblindels. Sie hat die Aufgabe, das Brennstabblindel sowohl
zu Beginn wie auch zu Ende der Standzeit so definiert zu
halten, daB keine Temperaturlimits Uberschritten werden. Da-
bei erfordert das wdhrend der Standzeit erfolgende Schwellen
des HUllrohrs, daB man zu Beginn der Standzeit ein Freivolumen
bereitstellt, das bis Ende der Standzeit durch Schwellen auf-
gefiillt wird. Beim Gitter-Abstandshalter erfolgt das durch
geeignete Festlegung des Zellkreisdurchmessers, bei dem dieses




Spiel auf einen Stab beschrédnkt bleibt. Beim Drahtelement
kénnen sich diese Spiele jedoch iliberlagern, so daB es zu Exzen-

trizitédten des gesamten Blindels kommen kann.

Dieses ist ein Vorteil des Gitterkonzeptes gegeniiber dem
franz6sischen Drahtelement. Den wesentlichen Unterschied bei-
der Konzepte, ndmlich den Temperaturverlauf im Blindel, zeigt
Abb. 10 mit einem radialen Verlauf der extremalen Hillrohr-
mittentemperatur einmal durch ein Element mit Gitter und
Strémungsleitblechen (den Schiirzen) und zum anderen durch

ein Drahtelement. Beides wurde gerechnet mit einem bestimm-
ten Kihlmitteldurchsatz. Beim Drahtelement erfolgt ein An-
stieg Uber mehrere Brennstabreihen hinweg bis zu 685 °C,
widhrend beim Gitterelement nur ein kurzer Anstieg iiber eine
Brennstabreihe hinweg erfolgt und weiter innen die Tempe-
ratur konstant bleibt. Sie liegt 40° niedriger als beim
Drahtelement. Bei Auslegung auf gleiche Hillrohrdehnung

kann man dann natiirlich den Stdben des Gitterelementes ei-
nen héheren Innendruck und somit ldngere Standzeiten zumuten.
Wie man das quantifizieren kann, zeigt die ndchste Abb. 11,
wo als Funktion des Temperaturformfaktors im oberen Teil

der Abbrand in relativen Einheiten dargestellt ist. Ange-
deutet sind das Gitterelement mit fT = 1,03 und das Draht-
element mit dem Bereich fT = 1,12 = 1,28. 1,12 ist der Ideal-
fall mit gleichverteiltem Spiel, und 1,28 ist der unglinstig-
ste Fall mit kompaktem Blindel. Die Franzosen selber gehen
von einem halbkompakten Blindel aus mit fT = 1,21. Ausgehend
vom ungiinstigsten Fall ist bei Verbesserung des Formfaktors
eine stetige AbbranderhShung bis um etwa 85 % beim Gitter-
element méglich. Diese AbbranderhShungen sind dann in ent-
sprechende Kostenreduzierung umzurechnen, die beim Uber-
gang vom halbkompakten Drahtelement zum Gitterelement etwa

25 % ausmachen, also sehr betrdchtlich sind.




Zum SchluB werden in Abb. 12 die Anforderungen an das Brenn-
element eines SNR-2 und somit auch an die Brennelementent-
wicklung zusammengefalft.

Das Brennelement sollte einen Stab mit mindestens 8,5 mm ha-
ben; der Abbrand sollte aus Kostengriinden 140 MWd/kg SM oder
22 MeV/cm? bzw.
150 DPA und mehr entspricht; die Abstandshalterung sollte

mehr betragen, was Dosiswerten von 30 . 10

durch Gitter mit Schiirzen erfolgen, und die k-Faktoren filir
Schwellen und Kriechen des Kastens sollten 0,2 bzw. 0,3

nicht iberschreiten.

Auf der Basis dieser Randbedingungen ergibt sich ein Brenn-
element, das in Abb. 13 dem des HOM1-Kerns gegeniibergestellt
wird. Man sieht den grdBeren Stabdurchmesser, die Stabzahl
sollte 271 bleiben, die Kastendimensionen sind trotz der ho-
heren Dosen glinstiger geworden, weil eine geringere Schwell-

und Kriechrate angenommen wurde.

Die dazugehOrigen Reaktoreigenschaften zeigt die Abb. 14.
Man sieht, daB die Elementzahl aufgrund der erh&hten Lingen-
leistung etwas kleiner geworden ist, so daB der Spaltzonen-
durchmesser der gleiche ist. Plutonium- und Schwermetallin=-
ventar werden etwas gr&Ber; aufgrund der l&ngeren Standzeit
werden die zugehOrigen Durchsdtze jedoch kleiner. Der Ent-
ladeabbrand hat sich in etwa verdoppelt, und die Brutrate
liegt bei 1,12, hat also noch immer einen sicheren Abstand

zu 1,0.




RANDBED INGUNGEN UND ZIELE

DER BRENNELEMENT-ENTWICKLUNG

GERINGE STROMERZEUGUNGSKOSTEN

GERINGE BRENNSTOFFZYKLUSKOSTEN
GERINGE ANLAGENPONALEN
EINFACHER AUFBAU

GERINGE STAHLMASSE

GUTE ZERLEGBARKEIT

GUTE SICHERHEITSEIGENSCHAFTEN

GUTES BRUTVERMOGEN

GUTE URANAUSNUTZUNG

Abb.1
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PARAMETER EINHEIT |[HOM 1 KERN BASISKERN
1975 1982
BRENNSTAB
STABDURCHMESSER MM 7.6 8.5
HULLROHRWANDSTARKE MM 0.5 0.565
SPALTSTOFFLANGE M 0.95 1.0
BRUTSTOFFLANGE M 2 X 0,50 2 X 0,30
BUNDEL
P/D - 1.20 1.70
STABANZAHL - 271 271
ABSTANDSHALTERUNG - GITTER MIT GITTER MIT
SCHURZEN SCHURZEN
KASTEN
INNENSCHLUSSELWEITE MM 152.0 170.8
WANDSTARKE MM 4.4 4,1
SPALT ZW,. KASTEN MM 8.0 6.0
STRUKTURMATERIAL - 1.4970 Kv 1.4970 kv
MAX., NOM, BELASTUNGEN
LANGENLE ISTUNG W/cm 415 450
ABBRAND MWD/KG 70 140
DOSIS 1022 [EY 12 27
VERSETZUNGEN - 80 150
SNR 2 BRENNELEMENTDATEN Abb. 13
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PARAMETER EINHEIT HOM 1 KERN | BASISKERN
1975 1982
REAKTORLEISTUNG MWTH 3420 3420
ANZAHL BRENNELEMENTE - 492 41y
ANZAHL ABSORBER - 55 37
ANZAHL BRUTELEMENTE - 270 120
SPALTZONENDURCHME SSER M b1 4.1
PLUTONIUMINVENTAR T 7.0 8.4
PLUTONIUM-STROM T/A 3.5 2.0
SM-INVENTAR T 35.9 46,6
SM-STROM T/A 18.0 10.8
STANDZEIT A 2 4,3
MITTL. ENTLADEABBRAND | MWD/KG 49 85
BRUTRATE - 1.15 1.12

SNR 2 REAKTORDATEN
Abb. 14




Entwicklungsarbeiten zur Brennelement-Struktur

K. H. Wenk

INTERATOM
Bergisch Gladbach

Einleitung

In Ergdnzung zu dem Vortrag "Randbedingungen flir die Brenn-
elemententwicklung aus der Sicht der Kernauslegung" von

U. Wehmann und gewissermafen als Rahmen fiir die folgenden
Beitrdge zum Thema Brennstab/Brennstoff soll in dem vorliegen-
den Beitrag eine Ubersicht lber die Entwicklungsarbeiten zur
Brennelement-Struktur als Trdger und Umhiillung flir die Brenn-
stdbe gegeben werden.

Die Brennelement-Struktur stellt das Bindeglied dar zwischen
Reaktortank und den Teistungserzeugenden Brennstdaben, d.h.,

daB sowohl die Reaktoranlage als auch die Brennstdabe die Aus-
legung der BE-Struktur beeinflussen, wie aber auch umgekehrt
die Brennelement-Struktur Randbedingungen fir Anlage und Brenn-
stdbe vorgibt.

Brennelementaufbau

Die Abb. 1 und 2 zeigen den typischen Aufbau von Schnellbriiter-
elementen mit der Brennelement-Struktur, bestehend aus einem
Kopfteil zur Handhabung des Elementes, aus einem Hillkasten

zur KiihTmittelfiihrung und als Umhiillende filir die Brennstdbe

und aus einem FuBteil, das das Brennstab-Biindel trdagt und das
flir den Einsatz in die Reaktorgitterplatte ausgebildet ist.
Dargestellt ist in Abb. 1 das SNR 300 Mk Ia-Brennelement, wie
es z. Z. in der Fertigung ist. Einen vergleichbaren Aufbau hat-
ten die KNK II Testzonenelemente, die im August 1982 erfolg-
reich einen Abbrand von ca. 100 000 MWd/tgm erreicht hatten.
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Mischielnsatz
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Abstandshalter

Hiilikasten

Unteres Prlaster

Abb. 1: Brennelementaufbau Abb. 2: Brennelementaufbau
SNR 300 Mk Ia KNK II-Nachladung
(Mk II-Konzept)

Abb. 2 zeigt den ndchsten Entwicklungsschritt, das sog. Mk II-
Konzept am Beispiel der KNK II-Nachladeelemente. Die duBere
Elementstruktur weist keinen merklichen Unterschied zum Mk Ia
bzw. KNK II-Erstkern auf. Die Anderung liegt im Brennstabbiin-
del, und zwar einmal im Stab-f, der im Erstkern 6 mm betrug
und fir Mk II 7,6 mm betrdgt, zum andern im Bilindelaufbau.
Wahrend beim Erstkern die Brennstdbe in einem separaten Struk-
turskelett aus Gitterabstandshaltern und Strukturstdben gehal-
ten wurden, erfolgt die Stabhalterung der ndchsten Element-
generation durch Abstandshalter, die iiber Stromungsleitschiir-
zen im Hullkasten integriert sind, d.h. es entfdllt neben den
Strukturstaben die separate Elementkomponente "Skelett".

Die Fertigung der KNK II-Nachladeelemente mit der Mk II-typi-
schen Baueinheit "Gitterabstandshalter mit Stromungsleitschiirze'
ist abgeschlossen, und die Elemente stehen inzwischen an der
KNK-AnTage flir die ndachste Beladung zur Verfligung.




Vereinfachung der Brennelement-Struktur

Zur Zeit laufen die Untersuchungen zur Elementgestaltung fir
den 3. Kern KNK II u.a. mit dem Ziel, die Elementstruktur
weiter zu vereinfachen und damit kostengilinstiger auszulegen
und somit einen Beitrag zu leisten, die Brennstoffzykluskosten
zu senken. Denn die gesamte Schnellbriiter-Elemententwicklung
muB unbedingt auf Kostenreduktion ausgerichtet sein, um den
Schnellen Briiter erfolgreich auf einen Grof- oder Leistungs-
briter hin weiter zu entwickeln. Ansatzpunkte fir Kostensen-
kungen auf der Brennelement-Strukturseite bieten sich z. B.
beim Brennelement-FuB, bei der Blindelbefestigung und beim HuUll-
kastenpflaster, und zwar sowohl flr SNR- und KNK-Nachladungen
als auch im Hinblick auf einen GroBbriiter SNR 2.

Der Brennelement-FuB des SNR Mk Ia Elementes besteht beispiels~-
weise aus 17 Einzelteilen und 26 Verbindungselementen. Ferner
erfordert die Formgebung rippenfdormige Feingufteile im Bereich
des unteren und oberen FuBteils. Die Weiterentwicklung bendtigt
nur noch 12 Teile und 9 Verbindungselemente und hat als Grund-
form einen einfach zu bearbeitenden Zylinder mit seitlichen
Einstromoffnungen (Abb. 3).

SNR 300 Mk la Nachladungen SNR 300 /SNR 2
derzeitige Ausfihrung Entwicklungsrichtung

7/,

SO

= NS NN

Abb. 3:

Vereinfachungen am
Brennelementfuf

Herstellverfahren:

- Guflt  {unterschiedliche - Schmiedestiick mechan,
Wandstirken) und Schmiede- bearbeitet
stiick mechan. bearbeitet

Anzahl der Bauteile:

17 Strukturteite 12 Strukturteile
26 Verbindungselemente 9 Verbindungsetemente




Abb. 4 zeigt Brennstabbefestigungen (Brennstabendkappen) in
verschiedenen Entwicklungsstufen:

Endkappe mit angedrehtem
Zapfen

@ Endkappe mit glattem
Zapfen { hohlgebohrt }

Befestigungsmutter A b b . 4 .

{ Schweiflpunkt-gesichert )

gequetscht Entwicklungen
von Brennstab-
endkappen

Endkappe mit
Hammerkopfanfrésung

Endkappe mit zylindrischer
Aulenkontur { mit einfachem
Sackloch )

W,
Nerm

- die Endkappe mit Gewinde und Befestigungsmutter wurde im
KNK II-Erstkern verwendet,

- die zweite, bereits einfachere Endkappe wird im SNR 300-Erst-

kern eingesetzt.

Beide Versionen fiihren zu einer nicht 10sbaren Verbindung zwi-
schen Endkappe, d.h. Brennstab und Stabhalteplatte. Die dritte
und vierte Endkappenform zeigt den Ubergang von einer nicht
1dsbaren Endkappe zu einer 10sbaren Form, wobei die dritte Ver-
sion in einer dhnlichen Form in den jetzt ausgelieferten KNK II-
Nachladeelementen eingesetzt ist.

Die vierte Endkappenform ist wohl die einfachste Version: ein
Vollzylinder mit Sackloch, wobei durch einfaches Zusammendriicken
des offenen Endes die erforderliche Form hergestellt wird. Diese
Form wird von INTERATOM in Abstimmung mit den Brennstabherstel-
lTern zur Erprobung im 3. Kern KNK II vorgeschlagen.

Ein weiter zu vereinfachendes Strukturteil ist das Hillkasten-
Pflaster, liber das sich die Elemente gegenseitig abstiitzen. Die
Forderung nach minimaler Kastenverformung im Pflasterbereich

(d.h. hohe Quersteifigkeit), kein SelbstverschweiBen der Pflaster-
oberfldchen, niedriger Reibkoeffizient usw. flUhrten fiir den Erst-




kern SNR 300 zu einem duBerst komplexen Pflasteraufbau aus ver-
steifenden austenitischen Ringsegmenten und einer Decklage aus
Stellitblech. Alle Teile werden iliber eine Vielzahl von Elektro-
nenstrahlschweiBndhten mit dem Hiillkasten verschweifBt.

Hier zu Fertigungsvereinfachungen zu kommen, hat sich im Laufe
der Serienfertigung als sehr wlnschenswert herausgestellt. Es

sind daher eine Reihe von Vereinfachungen in der Untersuchung,

“uaua i
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=

- aufgeschraubte Pflaster,

- aufgepunktete Pflaster,

- komplette Pflaster/Hiillkastenabschnitte,
die in den Hiillkasten eingeschweiBt werden,

- direkt aus der Hillkastenwand herausgedriickte
Pflaster.

Die in den vorangehenden Abschnitten beispielhaft aufgezdhlten
Vereinfachungen und Verbesserungen an der Brennelement-Struktur
stellen Entwick]&ngsrichtungen dar und stehen natiirlich noch
nicht alle in voll erprobter Form zur Verfiigung.

Die reproduzierbare technologische Machbarkeit ist dabei ein
wichtiges Kriterium bei der Entscheidung, wann die eine oder
andere LOsung einsatzreif ist. Die Bewdhrung muB dann in
in-pile Testelementen nachgewiesen werden, wobei die Testmog-
lichkeit im KNK sehr intensiv genutzt werden sollte.

Steigerung des Elementabbrandes

Entscheidende Schritte zur Senkung der Brennstoffzykluskosten
sind ganz sicher die Steigerung des Abbrandes und die weitere
VergrofBerung des Brennstab-@, wobei ReaktorleistungsgroBen von
1300 - 1500 Mwe] zugrunde gelegt werden, was dann auch zu einer
deutlichen VergroBerung des Elementquerschnittes fiihrt.
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lung

Die Abb. 5 und 6 zeigen die Entwicklungsrichtungen beziiglich

der ElementgroBe von KNK II iliber den SNR 300 hin zu einem SNR 2.
Stabzahlen pro Element von 127 bis zu 271 und Elementldngen von
2,30 m bis zu 4,90 m charakterisieren die Entwicklung. AuBerdem
wird in Abb. 6 noch auf die gemeinsame deutsch-franzdsische Ele-

mententwicklung hingewiesen:

SNR 300 Mk Ia mit 6 mm Stab-§ und 166 Brennstdben/BE ist etwa
vergleichbar mit dem in der Abbildung nicht dargestellten
Phenixelement mit 6,6 mm Stab-f und 217 Stdben/Element. Der
in der franzosischen Linie sich anschlieBende SPX-1 wird in
der deutschen Linie libersprungen, beide Linien sollen dann im
SNR 2 /Projekt 1500, in einem Element mit 8,5 mm Stab-f und
271 Stdben/Element mlinden; wobei bemerkenswert ist, daB-die
franzosische Linie im Rahmen von Untersuchungen zur Kosten-
reduktion zu einer merklichen Verklirzung der Elementldnge ge-
langte.




Zur Verdeutlichung, was der Ubergang von einem SNR 300/KNK-
Element zu einem SNR 2-Element flir die Entwicklung der Brenn-
element-Struktur bedeutet, sind in Abb. 7 die Abstandshalter
fiir Elemente mit 127 Brennstdben und Elemente mit 271 Brenn-
staben gegenilibergestellt.

Abb. 7:

Vergleich von Ab-

standshaltern mit

127 Stabpositionen
und mit 271 Stab-

positionen.

Hier ist natiirlich die Fertigungstechnologie gefordert, um
iiberhaupt ein solch groBes Netzwerk toleranzhaltig zu fertigen.
Bei der fertigungstechnischen Entwicklung hin zu diesem groBen
Abstandshalter hat sich bereits jetzt gezeigt, daB das gewdhlte
~Fertigungsverfahren, die Funkenerosion, sehr gut geeignet ist,
ein solch feines Maschenwerk herzustellen. AuBerdem zeichnet
sich dieser AH-Typ auch durch die individuelle Gestaltungsmog-
lichkeit der Randze11engeometr1e aus, ein Vorteil, der ja wesent-
lich zum deutlich glinstigeren Temperaturformfaktor des Gitter-
Abstandshalter gegeniiber der Drahtwendelabstandshalterung bei-
trdagt.

Die weitere technologische Entwicklung und Evrprobung dieses
Abstandshalters ist ein wichtiger Entwicklungsschwerpunkt im
Rahmen der SNR 2 Brennelemententwicklung.

Das hohe Abbrandziel von 140 000 MWd/t und mdglichst noch dari-
ber hinaus, stellt nicht nur an den Brennstab, sondern auch an
die Brennelement-Struktur erhebliche Anforderungen, bedingt
durch das neutroneninduzierte Schwellen und Kriechen des auste-




nitischen HuUll- und Strukturwerkstoffs, denn die Wechselwirkung
Stab/Abstandshalter und Abstandshalter/HiUllkasten und weiterhin
Hillkasten zum Nachbarhiillkasten darf nicht zur Element- bzw.
Stabgefdahrdung flihren. Und man kann sicherlich sagen, daf ein
SNR 2-ETement auf der Basis der SNR 300- und KNK II-Erstkern-
Stdhle nicht machbar wdre. Abb. 8 illustriert das sehr deutlich
am Beispiel der Schwellaufweitung. Man érkennt, daB der Werk-
stoff 1.4970 KV,A fir einen SNR 2 zu Durchmesser- bzw. Schlls-
selweitendnderungen fiihren wiirde, die nicht mehr sinnvoll zu
beherrschen sind.
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/
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Abb. 8:
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Die Entwicklung ist deshalb auf die Werkstofflinie 1.4970 KV
ibergeschwenkt, mit der eine deutliche Verbesserung erzielt
wurde. Flr die Zukunft 1dBt sich auch schon ableiten, was ein
weiter optimierter Werkstoff 1.4970 KV Tleisten sollte, namlich:
Schwellwerte charakterisiert durch den K-Faktor 0,2. Dazu muB
aber ergdnzt werden, daf ein derart optimierter HiUllrohrwerk-
stoff nur voll genutzt werden kann, wenn auch der Brennstoff
entsprechend optimiert wird, da sonst zu hohe Festkdrperdriicke
zwischen Hiillrohr und Brennstoff das Hillrohr belasten wiirden
und damit auch das gesteckte Abbrandziel trotz geeignetem
HulTrohrwerkstoff gefdhrdet wdre.




Auslegungskriterien fir die Brennelement-Struktur

Aus den oben erwdhnten Wechselwirkungen zwischen Brennstab, Ab-
standshalter und Hiillkasten resultieren Auslegungskriterien,
die sich fir die Brennelement-Struktur wie folgt zusammenfas-

sen lassen:

- kein Einklemmen der Brennstdbe in Abstands-
halterzellen,

- Spannungen in Abstandshalter und Hillkasten
missen den Regeln des ASME-Code genligen,

- kein Berihren der Hillkdsten untereinander
auBerhalb der Pflasterebenen,

- Brennstabe missen sich flir Reparatur und
Wiederaufarbeitung aus der Elementstruktur
ziehen Tassen.

Brenne]ementzer]egdng fir die Wiederaufarbeitung

Das Auslegungskriterium liber die leichte Zerlegbarkeit der Ele-
mente flir die Wiederaufarbeitung fiihrt zu einem weiteren Ent-
wicklungsschwerpunkt.

Leichte Zerlegbarkeit heiBt, den Vorteil einer integrierten
Gitterabstandshalterung zu nutzen und alle Stdbe in einem Ar-
beitsschritt aus der Elementstruktur herauszuziehen. Das setzt
aber voraus, daf die durch Schwellen und Kriechen in ihrem
mittleren Bereich verdickten Brennstdbe beim Herausziehen sich
auch durch die unteren, d.h. kaum durch Neutronenbestrahlung
vergroBerten Zellen hindurchziehen lassen.

Fiir die SNR Mk Ta-Elemente wurde dazu bereits ein Konzept ver-
wirklicht, und zwar haben die Abstandshalter im unteren Ele-
mentbereich um 0,1 mm groRere Zellkreisdurchmesser, als die
Abstandsha1ter—Norma1austhrung. Das reicht aus, um das Stab-
biindel in einem Schritt aus der Struktur zu ziehen.
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Nendet man dieses Konzept auf einen SNR 2 an, so ergeben sich
die in Abb. 9 dargestellten Verhaltnisse. Wie man sieht, kommt
es hierbei nur zu einer leichten Oberlappung von ca. 0,05 mm
zwischen Stab und AH-Zellen.
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Wie sich Uberlappungen zwischen Stab und AH-Zelle auf die Zug-
krdifte auswirken, die ndotig sind, um Stabe aus den AH-Zellen
herauszuziehen, wurde in Versuchsreihen an Mk Ia- und Mk II-
Geometrien untersucht. Ubertrdagt man die Ergebnisse auf SNR 2-
Verhdltnisse, so erhdalt man fiir einen Abstandshalter mit
Normalzellen die in Abb. 10 angegebene Abhdngigkeit. Hieraus
wiirde sich z. B. bei einer Uberlappung Brennstab-p/AH-Zelle
von 0,05 mm eine Zugkraft von etwa 6000/7000 N ergeben, die
auf den Abstandshalter wirkt, wenn alle 271 Stdbe beim Ziehen
dieses UbermaB aufweisen.
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Nie man an dieser Darstellung aber auch erkennt, wachst die
Lugkraft bei groBerer Uberlappung stark an, d.h. wenn man

z. B. mit ungiinstigeren Materialkorrelationen rechnen muB,
so miiRte das Ausgangsspiel zwischen Stab und Abstandshalter-
Lelle vergroBert werden, was natilirlich auch nicht beliebig
geht.

Es wird deshalb eine zweite Moglichkeit verfolgt, zu hohe
Lugkrafte beim Elementzerlegen zu vermeiden. Dies ist moglich
mit einem leicht modifizierten Abstandshalter, einem sog.
weichen Abstandshalter. Hierbei gibt die Abstandshalter-Zelle
nach beim Stabziehen, d.h., die Abstandshalter-Zelle paBt sich
der Stabaufweitung an. Erste Versuche ergaben wesentlich nie-
drigere Zugkrdfte. Man erkennt den erheblichen Unterschied
zwischen dem Normal-Abstandshalter und dem weichen Abstands-
halter in Abb. 10.

Man erreicht dieses Verhalten durch Verlegen der Abstandshal-
ter-Anlagenoppen von der Mitte an den oberen Abstandshalter-
Rand und durch Einschlitzen dieses Noppenbereiches.

Nicht nur bei der Abstandshalterauslegung, auch bei der Ausle-
gung der Brennstabbefestigung muB das Zerlegen mit beriicksich-
tigt werden, denn das Ziehen des kompletten Stabbiindels aus
der Elementstruktur erfolgt iliber die untere Stabhalterung.
Abb. 11 zeigt die Entwicklung der Stabhalterung vom SNR 300
zum SNR 2:
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Beim SNR 300 Erstkern sind alle Stdabe formschliissig mit einer
Stabhalteplatte verbunden und werden an der Stabhalteplatte aus
dem Hillkasten gezogen.

In der Weiterentwicklung stecken die Stabe lose in einer ein-
fachen FuBplatte und werden durch eine 10sbare Stiitzplatte ge-
halten,

Dies gibt neben einer Reihe von Vorteilen in der Fertigung und
in der Elementassemblierung die Moglichkeit, die Stdbe auch
einzeln aus dem Biindel zu ziehen. Hierdurch wird eine Moglich-
keit geschaffen, im Rahmen der Weiterentwicklung auch an eine
Reparatur, d.h. Austausch von defekten Stdben, zu denken, denn
die Gitterabstandshalterung ermoglicht ja im Gegensatz zur
Drahtwendelung den Zugriff zum Einzelstab. Eine Moglichkeit,
wie sie bei Brennelementen flir Leichtwasserreaktoren langst zur

Praxis gehort.

Insbesondere beim Ubergang zu Briiterelementen mit einer so hohen
Stabzahl wie beim SNR 2 sollte das Ziel "Elementreparatur" nicht
vergessen werden.

Flir eine Reparatur sind natiirlich noch eine Reihe zusadtzlicher
Problemkreise zu 10sen: z. B. ist die Identifizierung des De-
fektstabes eine entscheidende Voraussetzung. Auf diesem Gebiet
sollten die im Kernforschungszentrum Karlsruhe laufenden Ent-
wicklungen intensiv weiterverfolgt und erprobt werden.

Zusammenfassung der Entwicklungsschwerpunkte:

AbschlieBend sind noch einmal die Entwicklungsschwerpunkte fiir
die Brennelement-Struktur zusammengefaBt, die alle zum Ziel ha-
ben miissen, die Brennstoffzykluskosten zu senken, sowohl lUber
Senkung der Fertigungskosten als auch iliber den Weg der Abbrand-
erhdhung:
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Brennstoffherstellung-Typenvergleich

H. Wedemeyer
KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
Institut fiur Material- und Festkorperforschung III

G. Miihling
KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

Projekt Schneller Briiter/Projektleitung

1. Einleitung

Die Entwicklungsarbeiten zur Hersteliung des Brennstoffs fiir das Core des
SNR-300 (U0p/PuOp-Mischoxid) wurden in den Jahren 1964/65 begonnen. Ausgehend
von den vorhandenen Erfahrungen der Kernbrennstoffindustrie auf dem LWR-Sektor
wurden die Arbeiten schwerpunktmdBig auf die Entwicklung eines Tablettenbrenn-
stoffs ausgerichtet und entsprechende Fertigungsverfahren unter Berlicksichti-
gung der spezifischen Plutoniumbedingungen entwickelt. Die fiir die Entwicklung
eines tablettenformigen Brennstoffes wichtigen Randbedingungen wie die Auswahl
moglichst einfacher Verfahrensschritte und die Verwendung eines hochsinterfdhi-
gen UO2-Pulvers flihren zu dem Mischoxidbrennstoff des Typs Mark la, hergestellt
durch mechanisches Mischen von UO2- und PuO-Pulvern und anschliefender Sinter-
ung. Dieser gleichermaBen im Labor und IndustriemaBstab entwickelte Mark
Ia-Brennstoff wurde in den Jahren 1970-1975 in Bestrahlungsexperimenten
erfolgreich erprobt. Nachdem die Bestrahlungsnachuntersuchungen im Hinblick auf
die Wiederaufbereitung des bestrahlten Brennstoffs eine unbefriedigende
Loslichkeit des bestrahlten Mischoxids in siedender Salpetersaure aufzeigten,
ergab sich die Notwendigkeit, das bisherige Herstellungskonzept zu andern und
einen schon im unbestrahlten Zustand 16slichen Brennstoff zu fertigen
(Mischoxidbrennstoff Typ Mark II). Diese Forderung konnte sowohl durch die
Entwicklung eines Granulierbrennstoffs (OKOM-Variante) wie durch die Ent-
wicklung eines koprdzipitierten (U, Pu)0p-Ausgangsmaterials (AUPuC-Variante)
erfillt werden.




2. U0p/Pu0p-Brennstoff, Typ Mark Ia

Bei der Entwicklung des UO»/PuOp-Brennstoffs (Typ Mark Ia) war fiir die Herstel-
lung die Forderung nach Brennstofftabletten mit niederer Dichte und - im Hin-
blick auf den-Doppler-Effekt - gleichmaBiger Plutoniumverteilung von besonderer
Bedeutung. Um ein wirtschaftliches und einfaches Herstellungsverfahren, welches
sich insbesondere durch eine geringe Anzahl von Verfahrensschritten auszeichnet
(siehe Abb. 1), zu entwickeln, wurde von folgenden Voraussetzungen ausgegangen:

1. als eine Ausgangskombonente ist das kommerziell vorhandene, rieselfdhige
und hochsinterfdhige UOo(exAUC)-Pulver zu verwenden und

2. die Mischoxidtabletten sollten durch rein mechanisches Mischen der UO2-und
PuOy Ausgangspulver und den iblichen Pref- und Sinterverfahrensschritten spe-

zifikationsgerecht hergestellt werden.

Hierbei erweist sich die Rieselfdahigkeit des Ausgangspulvers fiir die pulverme-
tallurgische Handhabung als besonders vorteilhaft. Da die mechanisch gemischten
UO2- und PuO2-Pulver ihre Rieselfdhigkeit behalten, entfdllt die Notwendigkeit
eines Granulierschrittes und ein bindemittelfreies Pressen der Pulver ist mog-
lich. Nachteilig ist die hohe Sinterfahigkeit des Ausgangspulvers. Um "nachsin-
terstabile" Brennstofftabletten zu erhalten, muB. entweder durch Kalzinieren des
Ausgangspulvers die hohe Sinteraktivitat definiert reduziert werden, oder durch
Zumischen von porenbildenden Substanzen wdhrend des reduzierenden Sinterns ge-
zielt Porositat erzeugt werden. In der Abb. 2 sind das keramographische Schliff-
bild und die Autoradiographie einer Mark Ia-Brennstofftablette wiedergegeben.
Bei der Autoradiographie (untere Aufnahme) treten deutlich die diskreten UOp-
und PuOj-Zonen hervor, ein Zeichen dafiir, daf bei diesem Brennstofftyp nahezu
keine Mischkristallbildung der eingesétzten Oxide stattfindet. Die geforderte
Homogenitat der Plutoniumverteilung wird jedoch entsprechend der vorgegebenen

Spezifikation eingehalten.

Nach diesem Herste]lungskonzept sind eine grofe Anzahl von Bestrahlungsexperi-
menten gefertigt und fiir Parameterstudien 1in den Reaktoren FRZ2 und BR2 be-
strahlt worden. Die Mark Ia-Biindelbestrahlungen (siehe Abb. 3) in den Reakto-
ren BR2, DFR wund Rapsodie sind grundlegend filir die Herstellung des KNK
II/1-Cores und fur das Genehmigungsverfahren des ersten SNR-300 Cores gewesen.
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Die Bestatigung dieses Konzeptes ist durch das Bestrahlungsverhalten des KNK
II/1-Cores, bei welchem ca. 800 Brennstabe einen Abbrand von 100000 MWd/t bei
einer Stablangenleistung von 400-450 W/cm erreicht haben, erfolgreich demon-
striert worden.

Fiur das erste Core des SNR-300 sind gegenwdrtig nach diesem Herstellungsverfah-
ren etwa 70% der Brennstdbe gefertigt.

3. (U, Pu)Oo-Brennstoff, Typ Mark II

Die Nachbestrahlungsuntersuchungen des UOp/Pu0p-Brennstoffs vom Typ Mark Ia
haben eine mangelnde LOslichkeit in reiner Salpetersdure unter LWR-Bedingungen
ergeben. Die Umstrukturierung des Brennstoffs unter Bestrahlung reicht zur
Mischkristallbildung nicht aus, sodaB unter den Bedingungen der Wiederaufbe-
reitung ein nicht unbetrdchtlicher Riickstand nach der Auflosung des Brennstoffs
bleibt. Hieraus hat sich die Notwendigkeit ergeben, einen schon im unbestrahl-
ten Zustand vollstandig 1oslichen (U,Pu)0p-Mischkristallbrennstoff zu entwik-
keln, der zudem auch eine hohere Dichte (ca.94% TD) aufweist. Die Fertigung
eines solchen Mischkristallbrennstoffs (Typ Mark II) idist nach zwei, im
Grundsatz bekannten Verfahren mdglich, ndmlich 1. durch Verwendung eines
koprazipitierten Ausgangspulvers wund 2. durch intensives Mischmahlen der
Ausgangskomponenten (UOp- und PuOp-Pulver), um durch die Zerkleinerung der
Ausgangspartikel eine bessere Interdiffusion der Komponenten wahrend des Sinter-
vorgangs und damit eine bessere Mischkristallbildung zu erreichen. Bei der
Auswahl des Verfahrens ist zundachst dem Mischmahlprozess der Vorzug gegeben
worden, da dieser dem bereits entwickelten Verfahren fir den Mark Ia-Brennstoff
leicht angepaBt werden kann und zum anderen die Entwicklung eines neuen,
naBchemischen Verfahrens zur Pulverherstellung deutlich mehr Aufwand erfordert.

3.1 (U, Pu)Os-Brennstoff, OKOM-Variante

Um die notwendige hohe Loslichkeit fiir den Mischoxidbrennstoff zu erreichen ist
als Alternative zum Mischbrennstoff ein “Optimalisiertes KOMahlverfahren"
(OKOM) entwickelt worden (1l). Dieses Verfahren besteht im wesentlichen aus
einer Erweiterung des Mark Ia-Herstellungskonzeptes, wobei die Ausgangspulver
einer intensiven Mischmahlung unterworfen werden und das Mahlgut anschlieBend
durch Granulieren in ein rieselfdhiges Pulver iiberfilhrt wird (siehe Abb. 4).
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Diese Vorbehandlung des Pulvers ‘ermég11cht neben der Mischkristallbildung 1im
Reduktionsinterprozess auch die Herstellung von Brennstofftabletten hoher
Dichte, wie es fiir den Mark II Brennstoff angestrebt wird. Die Einstellung
einer bestimmten, spezifizierten Dichte kann hierbei durch Zugabe eines
geeigneten Porenbildners ebenfalls erreicht. In der Abbildung 5 sind das
Sch1iffbild und die Autoradiographie einer OKOM-Brennstofftablette wiederge-
geben. Insbesondere bei der Autographie fallt das Fehlen von diskreten "Pluto-
niuminseln® auf, ein Zeichen fur den hohen Mischkristallanteil im Brennstoff,
der durch das OKOM-Verfahren erreicht wird. Dementsprechend ist bei diesem Mark
IT-Brennstofftyp auch die Loslichkeit in siedender Salpetersaure mit 99-99,95%
der eingesetzten Plutoniummenge sehr hoch. Zur Erprobung des Bestrahlungsverhal-
tens sind eine Reihe von Brennstaben hergestellt und érfo]greich bestrahlt wor-
den (siehe Tabelle 1). Nach diesem Verfahren wurde bereits das Zweitcore des
KNK IT gefertigt.

3.2 (U, Pu)0o-Brennstoff, AUPuC-Variante

Neben der OKOM-Variante ist fir den Mark II-Brennstoff mit der Entwicklung
eines koprazipitierten Ausgangsmaterials eine zweite Verfahrensvariante ent-
wickelt worden (2). Die Grundlage dieses Verfahrens besteht in der Fallung
eines Ammonium-Uranyl-Plutonyl-Carbonats (AUPuC) als Mischkristall, welches
durch Kalzination unmittelbar in (U,Pu)0o-(Mischkristall)pulver iiberfiihrt wer-
den kann. Dieses Brennstoffpulver hat weitgehend ahnliche Eigenschaften wie das
UOp-Ausgangsmaterial: es ist sinterfahig und rieselfahig. Mit der Verwendung
dieses Pulvers kann im weiteren Herstellungsverfahren auf Mahl- und Granulier-
schritte verzichtet werden, wodurch das sog. AUPuC-Verfahren dem Herstellungs-
verfahren fiir das Mark Ia-Konzept sehr dhnlich wird (siehe Abb. 6). Auch hier
sind beim Reduktionssinternen hohe Tablettendichten erreichbar, durch eine Zuga-
be von Porenbildnern wiederum konnen gezielt Dichtebereiche eingestellt werden.
Da das Brennstoffpulver bereits als Mischkristalliverbindung - (U,Pu)0p - vor-
liegt, wird bei dem AUPuC-Verfahren eine vollstdandige Loslichkeit des unbe-
strahlten Materials in siedender Salpetersdure erreicht (> 99,9% der eingesetz-
ten Plutoniummenge). Ein weiterer Vorteil dieses Verfahrens ist darin zu sehen,
daB im gesamten Prozefverlauf nur bereits vermischte Uran-Plutonium-Verbindun-
gen und keine reinen Plutoniumverbindungen gehandhabt werden, was insbesondere
den Empfehlungen der "International Fuel Cycle Evaluation"Konferenz (INFCE) ent-
gegenkommt. In Abb. 7 sind das Schliffbild und die Autoradiographie einer AUPuC-




Brennstofftablette wiedergegeben. Das gegeniiber der OKOM-Variante noch homoge-
nere Erscheinungsbild der Autoradiographie deutet auf eine besonders enge Misch-
kristallbandbreite hin, welches bei hoheren Plutoniumanreicherungen im Hinblick
auf die Wiederaufbereitung von Interesse sein konnte. Bisher liegen fir den
AUPuC-Brennstoff nur einige Bestrahlungsergebnisse vor. Im Rahmen der Versuchs-
gruppe VG 7/I1 sind einzelne Priiflinge erfolgreich bestrahlt worden. Fiir das
Iweitcore des KNK II und auch fiir die SAPHIR-Bestrahlung im PHENIX-Reaktor sind

einige Brennstdbe gefertigt worden.

Zusammenfassung

Mit der erfolgreichen KNK II/1 Bestrahlung des Mischoxidbrennstoffs fiir das
Mark Ia-Konzept (Abbrand ca. 100000MWd/ty bei 400-450 W/cm Stablangenleistung)
kann die Entwicklung dieses Brennstofftyps als abgeschlossen gelten. Die
serienmdfige Produktion des Tablettenbrennstoffs niederer Dichte fiir das erste
Core des SNR 300 verlauft reproduzierbar und spezifikationsgerecht.

Die Weiterentwicklung des Mark Ia-Brennstoffs zu einem Mischoxidbrennstoff
hoher Loslichkeit (hohen Mischkristallanteils) und hoher Dichte sowie auBerst
geringer Stochiometriedrift ist mit der Entwicklung der beiden Varianten OKOM
und AUPuC fiir den Brennstoff des Mark II-Konzepts gelungen (siehe Tabelle 2 und
Abb. 8). Die bisherigen Bestrahlungsversuche sind erfolgreich verlaufen, sodal3
fiir das Zweitcore des KNK II der OKOM-Brennstoff eingesetzt wird.

Die bisher hergestellten Brennstoffmengen der OKOM- und insbesondere der
AUPuC-Variante sind jedoch noch zu gering, um belastbare Aussagen iiber die Re-
produzierbarkeit der Fertigung treffen zu konnen. Noch treten durch die nicht
kontinuierliche Fertigung Qualitatsschwankungen auf, die einen hohen Aufwand an
Qualitatskontrollen erfordern. Die Optimierung einzelner Verfahrensschritte,
wie die Verwendung von MehrfachpreBwerkzeugen und das MaBsintern der Tabletten,
um das Schleifen der Tabletten zu vermeiden, wird aus Griinden der Wirtschaft-

lichkeit weiter verfolgt.
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Tabelle 1

Hergestellte Brennstoffmengen

und Brennstabe nach dem OKOM-Verfahren

EXPERIMENT BRENNSTOFFMENGE BRENNSTABE BESTRAHLUNG
(Anzahl) Im Reaktor

VG 7/1 468 g 18 FR2

VG 7/11 364 g 14 FR2

DUELL II 742 g 15+ 1 HFR/Petten

KAKADU 1387 g 6+ HFR/Petten

PHENIX 37,1 kg 127+ 8 PHENIX

SAPHIR 49,5 kg 169+ 11 PHENIX

KNK II/2 217,2 kg 1131 KNK II

KNK II/2- 36,4 kg 210 KNK II

RINGELEMENT




Tabelle 2

Vergleichsdaten aus der Fertigung des Mischoxidbrennstoffs

fur das Mark Ia-Konzept und das Mark II-Konzept

MATERIALEIGENSCHAFT MARK Ia- Mark II-

BRENNSTOFF BRENNSTOFF

OKOM AUPuC

Tabletten- Ohne Porenbildner 10,0 - 10,2 10.4 - 10,6 10.6 - 10.8
dichte mit Porenbildner 9,55- 9,75 10,2 - 10,5 10,3 - 10,5
(9/cm3) Produktion flr: SNR-300 PHENIX PHENIX
Stochiometriedrift Cl-Anreicherung:
(Wochendrift) 0,001-0,006
0/Me C,-Anreicherung: <0,001-0,002 <0,001

0,03 - 0,05
Loslichkelt 70 - 80 99,1 - 99,95

C%Pu(tot)

>99.9
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Charakterisierung von Mischoxidbrennstofftabletten und deren Vorprodukten

D. Vollath
Institut flir Material- und Festkorperforschung III
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Postfach 3640, D-7500 Karlsruhe 1

1. Einfiihrung

Beim Vorliegen einer gleichmdBigen und reproduzierbaren Produktqualitat
der Brennelemente sollte ein weitgehend storungsfreier Reaktorbetrieb

zu erwarten sein. Eine gleichbleibende und reproduzierbare Qualitdt der
Brennstofftabletten ist nur zu erwarten, wenn sich die Qualitdtskontrolle
Uber alle Stufen der Fertigung erstreckt. Ein solcher hoher Aufwand an
Qualitdtsprifungen ist aber nur dann sinnvoll, wenn in den Spezifikationen
auch alle Punkte festgelegt sind, die das Betriebsverhalten der Brennele-
mente beeinflussen. Trotz der Notwendigkeit alle fiir das Betriebsverhalten
wesentlichen Details in den Spezifikationen festzulegen, muB3 eine sinnlose
"Uberspezifikation", die keine nachweisbaren Vorteile bringt, aber enorme

Kosten verursacht, vermieden werden.

Im folgenden werden in exemplarischer Weise Ergebnisse von ausgewahlten
Priifungen an Ausgangsmaterialien, Zwischenprodukten und fertigen Tabletten
dargestellt. Des weiteren werden Brennstoffe verschiedener Produktionschargen
gegeniibergestellt. Diese Gegeniiberstellung soll auf die Problematik der
mangelnden Spezifikation der Brennstoffstruktur des Briiterbrennstoffessein
Gegensatz zum Brennstoff fiir Leichtwasserreaktoren,aufmerksam machen.

2. Charakterisierung von Pulvern

Ublicherweise benlitzt man unter anderem Siebverfahren um Pulver zu charakte-
risieren. Des weiteren werden die Pulver vor der Verarbeitung im allgemeinen
abgesiebt. Dieses Absieben erfolgt zumeist mit Wurfsieben. Hat man stark
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agglomerationsfdhige Pulver vorliegen, so ist das Sieben mit Hilfe von
Wurfsieben sehr prob1ematis¢h, da sich wahrend des Siebens standig neue
Agglomerate bilden, die sehr schnell groBer sind als die Maschenweite
des Siebes. Wenn dieser Punkt erreicht wird, ist jedes Sieben beendet.

Abhilfe schafft hier die Verwendung eines Luftstrahlsiebes. Das Luftstrahl-
sieb (Hersteller: Alpine AG, Augsburg) arbeitet nach dem folgenden Prinzip:
"Das Siebgewebe wird zundchst von einem nach aufwdrts gerichteten Luftstrom
durchgesplilt, der aus einer dicht unterhalb des Gewebes kreisenden,schlitz-
formigen Dise kommt. Er hdlt das Siebgut in freifliegender Bewegung. Dann
kehrt die Richtung des Luftstromes um, er tritt also von oben nach unten
durch die Maschen und nimmt hierbei das Material, das feiner als die Ma-
schenweite ist, mit. Das Grobgut bleibt auf dem Sieb zuriick und wird am
Ende des Trennvorganges gewogen. Durch den Umstand, daB das Sieb immer wie-
der von unten nach oben durchspiilt wird, unterbleibt das geflirchtete Ver-
stopfen der Maschen." (Zitat aus /1/),Durch das Bewegen des Siebgutes 1in
einem Luftstrom wird auch das Agglomerieren vermieden.

Die Abb. 1 /2/ zeigt nun Kurven zum Siebverhalten des Luftstrahlsiebes im Ver-
gleich zu einem Wurfsieb (Hersteller: Retsch KG, Haan). Als Siebgut wurde

UO2 ex AUC beniitzt. Man sieht, daB z. B. bei Beniitzung eines 20 um Sieb-
bodens bei dem Wurfsieb praktisch kein Siebeffekt mehr erzielt wird,

wahrend sich das gleiche Pulver auf dem gleichen Siebboden im Luftstrahl-
sieb noch gut sieben 1dBt. Ebenso deutlich ist dies bei Benlitzung des

40 um Siebbodens. Wahrend beim Wufsieb nach etwa 100 min ein nicht mehr ab-
siebbarer Riickstand von etwa 12 % bleibt, geht das Pulver unter den gleichen
Bedingungen innerhalb von etwa fiinf Minuten bis auf einen Riickstand von

etwa zwei bis drei Prozent durch das Sieb. Aus dieser einfachen Gegeniiber-
stellung kann man deutlich die Vorziige des Luftstrahlsiebes erkennen. Aber
auch beim Luftstrahlsieb sind die Mefwerte, die man flir KorngroBenverteilun-
gen erhdlt, nicht immer als absolute MaBe fiir die GroBenverteilung der Se-
kunddrkorner zu werten, da die DurchlaBkurven doch sehr stark von der Bele-
gung des Siebbodens abhdngt. Die Abb. 2 /2/ zeigt dies anhand einer MeBserie,
in der ein 20 um Siebboden mit 25, 50, 100 und 200 g UO2 ex AUC belegt war.
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Man erkennt, daB der nach 120 min Siebdauer verbliebene Riickstand zwischen
20 % (25 g) und 30 % (200 g) schwankt. Unter den gleichen Bedingungen
schwankt der Riickstand bei einem Wurfsieb zwischen 95 % bei 25 g und 99 %
bei 200 g. Man kann diesen MeBergebnissen entnehmen, daf3 man auch mit Hilfe
eines Luftstrahlsiebes bei stark agglomerationsfahigen Pulvern keine exakte
Siebanalyse erhdlt. Das Absieben des Pulvers vor einer weiteren Verarbeitung
erfolgt aber bei Verwendung des Luftstrahlsiebes mindestens zehnmal schnel-
Ter bei wesentlich geringeren Riickstanden.

Die Lage bei der Charakterisierung von Pulvern ist auch bei Verwendung eines
Luftstrahlsiebes noch immer nicht befriedigend gelost. Der Weg der Ermitt-
Tung neuer absoluter Charakterisierungsdaten fiir Pulver ist von uns wegen
des hohen zu erwartenden Aufwandes nicht beschritten worden. Wir haben viel-
mehr versucht, dem Produzenten, der ja in seinem Betrieb viel Erfahrung iiber
das Verhalten einzelner Pulverqualitdten hat, Vergleichsparameter zur Verfii-
gung zu stellen, die eine Aussage darliber erlauben, welcher Charge, mit der
bereits Erfahrungen vorliegen, eine neue dhnelt. Dieser Vergleich wird mit
Hilfe der Bildanalyse auf der Basis des Bildverarbeitungssystems PACOS /3,4/
durchgefiihrt.

Als MeBobjekt wurden die Sekunddarkorner des Pulvers ausgewdhlt. Fiir diese
Wah1 sprachen die folgenden Gesichtspunkte:

- die Sekunddrkdrner sind im allgemeinen so groB, daB sie ohne Probleme
mit Hilfe eines Lichtmikroskopes beobachtet und vermessen werden konnen,

- die Sekunddrkorner spiegeln in ihrer Form und GroBe das Agglomerations-
verhalten des Pulvers wieder. Da das Agglomerationsverhalten stark von
der Morphologie der Primarkdrner abhangt, ist damit - in Verbindung mit
der spezifischen Oberfldche - auch ein Hinweis auf die Sinterfdhigkeit

gegeben.

Ein entsprechendes MeBverfahren muf also die verschiedenen Pulver nach Korn-
groBe und Kornform vermessen und diese MeBwerte mit denen vergleichen, die
man an anderen Pulvern erhalten hat. Bei entsprechend gewahlten Vergleichs-
parametern ist dann eine Zuordnung moglich /5/.
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Die Klassierung der Pulver nach Form und Grope erfolgt nach einem Ver-
fahren, das fiir das Bildanalysensystem PACOS entwickelt wurde /3, 4/.

Dabei werden die Pulverteilchen mit Lehren (strukturierende Elemente) ver-
schiedener Form und GroBe verglichen. Fiihrt man nun mit diesen strukturie-
renden Elementen in den Bildern der Prédparate entweder die Bildtransforma-
tion Erosion oder Ouverture durch, und mift anschlieBend die Flache, so
erhd1t man fiir jedes der strukturierenden Elemente einen Mefwertevektor.

Es wurde nun ein Zuordnungsverfahren entwickeit /5/, das ein unbekanntes
Pulver einem von mehreren bekannten Musterpuivern zuordnet. Dabei muf aller-
dings das Vermessen von Muster wund Probe unter den gleichen Bedingungen
erfolgen. Das Vermessen der Musterpulver muB natiirlich nur einmal erfolgen,
da die MeBwerte in Form einer "Musterbibliothek" in einem Rechner abge-
speichert werden.

Zur Durchfiihrung dieser Zuordnung wurden eine Reihe von Verfahren untersucht.
Drei Verfahren erwiesen sich dabei als anwendbar. Diese Verfahren beniitzen
die gleichen MeBwerte. Die Entscheidungsgrofen aller drei Verfahren wurden
so normiert, daf sie Eins sind bei maximaler Ahnlichkeit und mit abnehmender
AhnTichkeit zwischen Muster und Probe immer kleiner werden. Werte kleiner
als Null kdnnen nicht auftreten.

Fir die Messungen zur Priifung der Empfindlichkeit und der Trennschdrfe des
Klassierungsverfahrens wurden flnf Pulver beniitzt. Es handelt sich dabei um:

Muster Nr. Pulvertyp
1 UO2 ex AUC
2 " Uo, ex ADU
3 U0, ex ADU 30 min bei 900° C unter co,
gegliiht
4 UO2 ex ADU 60 min dto.
5 UO2 ex ADU 150 min dto.

Flir die Messungen wurden die Pulver in einem Athylenpolykondensat, dem ein
Kolloidstabilisator zugesetzt war, suspendiert. Die Abb. 3 zeigt Photos die-
ser Prdparate, so wie sie zur Messung herangezogen wurden. Die Abb. 4 zeigt
den Satz von strukturierenden Elementen, der flir die Auswertung herangezogen
wurde. Von diesem Prdparat wurden entsprechend dem gewdhlten Satz von struk-
turierenden Elementen die MeBwertvektoren bestimmt und in einer Datei abgelegt.



Die Auswertung der Experimente zeigte, daB mit dem entwickelten Verfahren
eindeutige Zuordnungen erreicht werden konnen, wenn die Prdparation fehler-
frei ist. Es steht damit dem Tablettenhersteller ein Verfahren zur Verfi-
gung, mit dem er in eindeutiger Weise ein neues Pulver (oder Granulat)
einem bekannten schnell zuordnen kann.

3. Charakterisierung von Tabletten und deren Griinlinge durch Messen

der Schallaufzeit

Aus der relativ einfach meBbarenSchallaufzeit kann iiber die bekannten
linearen Abmessungen der Probe die Schallgeschwindigkeit berechnet werden.
Die Schallgeschwindigkeit ist ihrerseits abhdngig von den elastischen
Eigenschaften des Werkstiickes. Bei dem Vorliegen von longitudinalen
elastischen Wellen gibt es zwischen dem Elastizitatsmodul E und der Schall-
geschwindigkeit die Beziehung

wobei p die Dichte der Probe ist. Wird die Messung mit Hilfe von Transver-
salwellen durchgefiihrt, so muf man in der obigen Beziehung den Elastizitdts-
modul durch den Schubmodul ersetzen. Durch die engen Beziehungen zwischen
Schallgeschwindigkeit und den elastischen Eigenschaften eignet sich die
Messung der Schallaufzeit besonders zur Charakterisierung pordser Proben,

da diese Eigenschaften stark von der Porositdt und der Porenform abhdangen
/6/. Mit Hilfe der Schallaufzeit kodnnen sowohl Griinlinge als auch Sinter-
korper untersucht werden. Die Abb. 5 /2/ zeigt die Abhdngigkeit der Schallauf-
zeit von der Dichte der Probe. In diesem Diagramm wurden die MePwerte fiir
zwei Sorten von Griinlingen zusammengefaft. Dabei handelte es sich um Griin-
linge, die aus granu]fertem Pulver ((U, Pu)O2 Granulierbrennstoff-IMF) und
aus nicht granuliertem Pulver (UOZ-IMF nicht granuliert) hergestellt worden
waren. Man erkennt, daB die MePwerte fiir die beiden Typen von Griinlingen in
zwei deutlich getrennte Streubdnder zusammengefaBt werden konnen. Der Unter-
schied dieser beiden Probentypen ist dabei in erster Linie auf die sehr
unterschiedliche Struktur und nicht auf den Plutoniumgehalt zurilickzufiihren.
Der Unterschied in der Schallgeschwindigkeit dieser beiden Probentypen ist
vielmehr darauf zurickzufiihren, daB Proben mit eher kugeligen Poren hdhere




Schallgeschwindigkeiten aufweisen als solche mit eher flachen Poren /6/.
Tabletten, die aus granuliertem Pulver hergestellt wurden, weisen auch er-
fahrungsgemdB einen groferen Anteil flacher oder tetraedrischer Poren auf.
Einzelne Proben eines anderen Herstellers liegen zwar nicht innerhalb die-
ser Streubdnder, zeigen aber im Grunde dieselben GesetzmaBigkeiten. Man
erkennt, daB sich Verdanderungen irgendwelcher Parameter in der Produktion,
die zu einer Strukturdnderung fiihren, mit Hilfe einer Messung der Schallauf-
"~ zeit empfindlich nachweisen lassen.

Bhnliche Aussagen kann man auch bei gesintertem Probenmaterial machen. Die
Abb. 6 /2/ zeigt in gleicher Weise wie die Abb. 5 ein Schallgeschwindigkeits-
Dichte-Diagramm fiir gesinterte Proben. Man erkennt, daB dhnlich wie bei den
Grinlingen ein Streuband existiert, in dem die Proben Tiegen, die nach einem
Herstellungsverfahren gefertigt wurden. Betrachtet man Proben andererer
Hersteller, so erkennt man, daB deren Proben teijlweise weit weg von diesem
Streuband liegen. Es ist zur Beurteilung der GleichmdBigkeit und Reprodu-
zierbarkeit eines Fertigungsverfahrens von Interesse, wenn man erkennt, daB
die Schallaufzeit der nach dem gleichen Verfahren hergestellten Proben

A, B, C, D, E in einem weiten Bereich streut. Wahrend die Proben D und E
innerhalb des gezeichneten Streubandes Tiegen, ist die Schallgeschwindig-
keit der Proben A, B, C deutlich geringer. Eine reduzierte Schallaufzeit
weist auf eher langliche Poren hin. In vorliegendem Fall ist die Reduktion
der Schallaufzeit ein Indikator fiir einen mehr oder minder hohen Anteil von
Mikrorissen in der Probe. Die Probe F, die ebenfalls vom Hersteller A, jedoch
nach einem anderen Verfahren gefertigt , liegt ebenfalls im Bereich des
Streubandes der Proben, wie sie im IMF (Institut fiur Material- und Festkorper-
forschung) gefertigt wurden.

Diese einfachen Beispiele zeigen, mit welcher groBen Empfindlichkeit eine
qualitative Strukturanalyse mit Hilfe einer Messung der Schallgeschwindig-
keit durchgefiihrt werden kann. Beriicksichtigt man weiterhin, daB flir eine
solche Messung nur wenige Sekunden‘benbtigt werden, so kann man das Potential
dieses MeBverfahrens fir eine Qualitatspriifung abschdtzen.

4. Vergleich von Brennstoffen aus verschiedenen Fertigungschargen

Im folgenden sollen die Strukturen einiger Brennstoffe, wie sie fiir verschie-
dene Bestrahlungsexperimente hergestellt wurden, einander gegenlibergestellt




werden. Es soll gezeigt werden, wie verschieden die Strukturen der Brenn-
stoffe sind, die bei den Bestrahlungsexperimenten eingesetzt werden. Auch
wenn in diesem Rahmen kein vollstandiger Vergleich angestrebt wird, so
sol1lte doch darauf hingewiesen werden, daB z. B. der Anteijl der offenen
Porositdt wesentlichen Einflup auf das Gasaustauschverhalten (z. B. Spalt-
gasfreisetzung) hat. Die GroBe der Kandle der offenen Porositat im Brenn-
stoff beeinfluBt das Gasaustauschverhalten liber den Gaseffusionskoeffizien-
ten /7, 8/. Dariiber hinaus Tiegt hier auch ein starker BestrahlungseinfluB
vor, da Kandle mit kleinen Durchmessern eher durch thermal spikes geschlos-
sen werden als groBere ;- daneben ist die Umstrukturierung des Brenn-
stoffes von der PorengroBe abhdngig. Des weiteren sollte man bei dem Ver-
gleich von Brennstoffen aus verschiedenen Chargen noch beriicksichtigen,

daB bei den porosen Korpern, bei denen die Schallgeschwindigkeit hoch ist,
auch die Warmeleitfahigkeit hoch ist. Proben mit niedrigerer Schallgeschwin-
digkeit haben demnach auch eine schlechtere Warmeleitfahigkeit. Die Abb. 7
zeigt einige typische Merkmale der Struktur eines Granulierbrennstoffes des
Herstellers A. (Die Zuordnung von Nummern und Buchstaben zur Identifizierung
der Charge ist die gleiche wie in Abb. 6). Diese Probe hat, wie auch die
nachsten beiden, eine Dichte von etwa 95 % TD. Wir erkennen im Diagramm der
offenen Porositat ca. 0,015 cm3 offenes Porenvolumen je cm3 Brennstoff. Die
Durchmesser der Kandle, durch die offene Porositdt von aufen zuganglich ist,
Tiegen zwischen 10 und 100 nm. Die Schallgeschwindigkeit in der Tablette ist
deutlich niedriger als das Streuband der Tabletten der im IMF gefertigten
Tabletten. Die Keramographie zeigt eine recht gleichmdBige Struktur. Bei
hoherer VergroBerung ist jedoch ein Netzwerk von Mikrorissen zu erkennen.

Im Gegensatz zu dieser Probe zeigt die nach dem gleichen Verfahren gefertig-
te Charge A/1D eine verschwindende offene Porositdt, die Schallgeschwindig-
keit 1iegt im Bereich des Standardstreubandes (Abb. 8). Man erkennt in der

Keramographie eine etwas grobere Struktur und auch ein weniger ausgepragtes

Netzwerk von Mikrorissen.

Eine sehr gleichmdBige Struktur hat das in Abb. 9 gezeigte Probenmaterial
des Herstellers A, das nach dem Verfahren 2 hergestellt wurde. Man erkennt
in der Keramographie eine sehr gleichmaBige Struktur mit sehr sauber aus-
gebildeten Korngrenzen. Der Anteil von Mikrorissen ist deutlich geringer




als bei den beiden vorher gezeigten Proben. Der Anteil der offenen Porositat
ist mit O,OOSCm3 je cm3 Probenmaterial zwischen den bei den anderen Proben
gemessenen Werten. Es fdl1t aber auf, daB bei diesem Probenmaterial die GroRe
der Kandle zwischen 10 und 1000 nm Tiegt. Stark verschieden ist die Struktur
des Probenmaterials mit ca. 93 % TD des Herstellers B. In Abb. 10 erkennen
wir eine relativ groBe offene Porositat von ca. 0,03 cm3 je cm3 Brennstoff,
die Uber Kandle im Durchmesserbereich zwischen 100 und 1000 nm miteinander
verbunden ist. Die Keramographie zeigt relativ grofe Poren, die die Granulat-
struktur noch erkennen lassen. Bei hoher VergréBerung erkennt man Korner
stark verschiedener GroBe mit teilweise stark gekriimmten Korngrenzen. Dies
1aRt auf Ungleichgewichtszustdnde schlieBen. Bei diesen Proben erfolgt, wie
bei den anderen besprochenen Proben auch, beim Nachsintern keine unzuldssige

Veranderung der Dichte oder der Geometrie der Tabletten.

Zusammenfassung

In diesem Beitrag wurden neuere Verfahren zur Priifung von Brennstofftabletten
und deren Vorprodukten vorgestellt, die es dem Hersteller ermdoglichen, mit
relativ geringem Aufwand die Reproduzierbarkeit seiner Fertigung sicherzu-
stellen.

Bei einer Gegeniiberstellung von Charakterisierungsergebnissen, die an Brenn-
stoffproben aus verschiedenen Chargen erhalten wurden, konnte gezeigt werden,
daB heute eine Reihe von grundsdtzlich verschiedenen Brennstoffen eingesetzt
werden. Dies, obwohl alle diese Brennstofftabletten nach anndhernd gleichen
Spezifikationen gefertigt wurden. Man kann annehmen, daB die Brennstoffher-
steller auf der Basis ihrer Erfahrung und der Tiickenlosen Dokumentation der
einzelnen Fertigungsschritte heute innerhalb des gezeigten Bereiches auf
Wunsch jede gewiinschte Struktur einstellen konnen. Es ist nun an der Zeit,
daB dem Hersteller entsprechende Vorgaben gemacht werden. Diese Vorgaben
miissen nicht nur das stationdre Betriebsverhalten, sondern auch Betriebs-
rampen und Storfdlle mitberiicksichtigen. Erst wenn von Seiten der Auslegung
solche Vorgaben gemacht werden, kann der Erfahrungshintergrund der Hersteller
voll ausgenutzt werden. Diese Forderung ist nicht neu. Auf dem Gebiet der
Brennstoffe flir Leichtwasserreaktoren gibt es schon lange recht detaillierte
Vorschriften liber die Struktur der Brennstofftabletten /7, 8/. Dies muB in
ghnlicher Weise auch fiir den Brennstoff von schnellen Brutreaktoren mdglich

sein.
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Untersuchungen zur Homogenitdt des Mischoxids in

verschiedenen Stadien des Brennstoffkreislaufs
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* Institut fiir Material- und Festkdrperforschung I
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Zusammenfassung

Die Uran/Plutonium-Homogenitdt und die Sauerstoff/Metall-Homogenitdt werden
an Standard-Mischoxid fiir KNK-II/1 und an AUPuC-Mischoxid fiir das Bestrah-
lungsexperiment FR 2-Vg.7/I1 in den verschiedenen Stadien des Brennstoffkreis-
laufs untersucht. Fiir Standard-Mischoxid wird die U/Pu-Verteilung in unbe-
strahlten Tabletten, in bestrahlten Brennstdben und im ungeldsten Anteil bei
der Wiederaufarbeitung des Brennstoffs bgstimmt. Konzentration und Verteilung
des im Blanket von Stdben verschiedener Bestrahlungsexperimente gebriiteten
PTutoniums werden angegeben. Flir AUPuC-Mischoxid werden insbesondere die
0/M-Verteilung nachoxidierter unbestrahlter Tabletten, die Brennstoffumver-
teilung und die Bildung neuer Phasen in bestrahlten Brennstdben sowie die
Zusammensetzung der Losungsriickstdnde andegeben.

Abstract

The uranium/plutonium and oxygen/metal homogeneities are measured for KNK II/1
standard mixed oxides and for AUPuUC mixed oxides irradiated in the FR2-Vg. 7/II
experiment within the different stages of the fuel cycle. The U-Pu distribution
in unirradiated pellets, in irradiated pins and in the undissolved fraction of
the fuel after the reprncessing is measured in standard mixed oxides. The con-
centration and the distribution of the plutonium in the blankets of pins from
different irradiation experiments are given. For the AUPuUC mixed oxides are
determined in particular the oxygen distribution of after-oxidized unirradi-
ated pellets, the fuel relocation and the formation of new phases in irradi-
ated pins, and the composition of the residues from the dissolution of the
fuel.




Eine gleichmdBige Verteilung des Plutoniums, Urans und Sauerstoffs in
Schnellbriiter-Mischoxidtabletten ist wiinschenswert flir ein glinstiges
Bestrahlungsverhalten und notwendig flir ein gutes Aufldsungsvermogen
des Brennstoffs in Salpetersdure nach der Bestrahlung. In diesem Bei-
trag wird daher die Verteilung der drei Komponenten des Mischoxidbrenn-
stoffs in verschiedenen Stadien des Brennstoffkreislaufs, namlich bei
der Fertigung, der Nachuntersuchung bestrahlter Brennstdbe und der Wie-
deraufarbeitung des Brennstoffs, aufgezeigt. Das Herstellungsverfahren
hat einen entscheidenden Einfluf auf das Bestrahlungs- und das Auflg-
sungsverhalten des Mischoxids. Daher wird das Verhalten eines nach dem
friiheren Standardverfahren durch mechanisches Mischen hergestellten
Oxids dem Verhalten eines durch Ko-Konversion gebildeten Oxids gegen-
ubergestellt. Dariiber hinaus werden experimentelle Ergebnisse mitge-
teilt zur Konzentration und Verteilung des Plutoniums im Blanket von
Brennstében verschiedener Schnellbriiter-Bestrahlungsexperimente am

Ende des Abbrands.

1. Die Homogenitdt des Brennstoffs im Kreislauf der KNK IT-Erstcore-

beladung

Das friher eingesetzte Standard-Fertigungsverfahren fiir den KNK II/1-
Brennstoff zeichnet sich durch eine geringe Zahl von Einzelschritten
aus, die das Mischen des Pulvers sowie das Pressen, Sintern und Schlei-
fen der Tabletten umfassen. Das Ausgangsmaterial besteht aus U02, PuO2
und gegebenenfalls aus reaktiviertem Vorsinterprodukt (U,Pu)OZ. Wahrend
des Sintervorgangs der Tabletten wird eine Uran-Plutonium-Homogenisie-
rung des Brennstoffs nicht erreicht. Die quantitative Verteilung des
Urans und Plutoniums in Tabletten aus der Fertigung der Firma Alkem

flir die KNK II-Erstcorebeladung und die erste Nachladung ist in /1,2/
dokumentiert. Aus den Konzentrationsprofilen liber dem Querschnitt der
gesinterten Tabletten ergeben sich eindeutig verschiedene Stufen der
Konzentration des Plutoniums, wie sie in den Ausgangspulvern vorlag.
Die Verteilung des Urans und Plutoniums in unbestrahlten Tabletten aus
der Fertigung der Firma Belgonucléaire wurde in Karlsruhe nicht unter-
sucht; sie ist aber der Verteilung in den Alkem-Tabletten sehr dhnlich,
wie die Ergebnisse in bestrahlten Brennstaben in den Bereichen niedri-

ger Stableistung zeigen.




Die Homogenisierung des Brennstoffs unter Bestrahlung und die Entmischung
der Komponenten im Temperaturgradienten hingen von der Stableistung ab.
In Abb.1 sind das Gefiige und die a-Autoradiographie am oberen Brennstoff-
Brutstoff-Ubergang eines bestrahlten Brennstabs (1B 222) aus dem Brenn-

5 sec. o - Autoradiographie 6 min. |
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Abb.1.  Gefiige (unten) und o-Autoradiographie (oben) am oberen Brenn-
stoff-Brutstoff-Ubergang des Stabes 1B 222 aus dem KNK II/1-
Brennelement 208 BN, mittlerer Abbrand 1,5%.

element 208 BN der Belgonucléaire-Fertigung dargestellt. Der UO,7PUO,302-x'
Brennstoff hatte einen stabgemittelten Abbrand von 1,5%, der am oberen
Ende bei 0,7% lag. Wegen der hier herrschenden niedrigen Stableistung
von 18 kW/m ist eine Homogenisierung des Mischoxids nicht aufgetreten,
wie sich aus den hellen plutoniumreichen Inseln in der o-Autoradiogra-
phie ergibt. Etwa 2 mm unterhalb des Brennstoff-Brutstoff-Ubergangs

(s. Abb.1) wurde die Uran- und Plutonium-Konzentration in Abhdngigkeit
vom relativen Brennstoffradius r/ro quantitativ bestimmt; sie ist in
Abb.2 dargestellt. Der Brennstoff besteht aus zwei Pulverchargen, aus
reinem UO2 und PuO2 mit geringem Mischkristallanteil, die unter Bestrah-
Tung durch Interdiffusion nicht homogenisiert wurden. Der Abbau der
Plutonium-Maxima in diesem kalten Stabbereich ist nur in sehr geringem
MaBe erfolgt.
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Konzentration des Urans und Plutoniums in Abhdngigkeit vom
relativen Radius des Brennstoffs in dem in Abb.1 angegeben-
en Brennstabbereich, lokaler Abbrand 0,7%.

Flr die Aufldsungsversuche des bestrahlten KNK II/1-Brennstoffs in 7n
Salpetersdure wurde ein Stab (A1l 1538) aus dem Brennelement 202 IA

der Alkem-Fertigung ausgewdhlt, das bis zu einem mittleren Abbrand von
4,2% bei einer stabgemittelten Langenleistung von 34 kW/m, die am obe-
ren Brennstoffende auf 17 kW/m abfiel, bestrahlt worden war. Nach der
Auflosung lag ein Riickstand von 14% bezogen auf den Brennstoff vor /3/.
Er enthdlt vorwiegend Mischoxidreste (> 97%) aus der Sdulenkristall-
zone und aus der unrestrukturierten Zone (Abb.3). Die Plutonium-Kon-
zentration im Riickstand betragt etwa 30% bezogen auf dem Plutonium-

Anteil im Brennstoff.
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Abb.3.  Brennstoff-Riickstdnde aus der Sdulenkristallzone (oben) und
aus der unrestrukturierten Zone (unten) nach der Auflosung
von KNK II/1-Mischoxid in 7n HNO,, Brennelement 202 IA,
mittlerer Abbrand 4,2%.

39

Die Auflosbarkeit eines durch die Fertigung bedingten, stark U/Pu-in-
homogenen Brennstoffs kann wahrend seines Reaktoreinsatzes nur dann
verbessert werden, wenn die Stableistung den Wert 25 kW/m Uberschrei-
tet und somit eine geniigend hohe Temperatur zur Homogenisierung des
Brennstoffs vorliegt. Bei hohen Stableistungen und einem ungiinstigen
0/M-Ausgangsverhaltnis tritt andererseits eine radiale U/Pu-Entmischung
des Brennstoff mit einer Pu-Anreicherung bis zu 50% der mittleren Pu-
Konzentration am Zentralkanal auf, die zu einer Verschlechterung der
Auflosbarkeit fiihrt, wenn die Pu-Konzentration den Wert 35% PuO2 im
Mischoxid iibersteigt /4/. Rickstande aus beiden Bereichen des Brenn-
stoffs wurden nachgewiesen: Mischoxid aus der Sdulenkristallzone mit
Werten bis 42% PuO2 und aus der unrestrukturierten Brennstoffzone mit
Werten bis 100% PuO2 (Abb.4). In geringer Konzentration (< 3%) wurden
Ausscheidungen der wdhrend des Reaktoreinsatzes gebildeten hexagona-
len Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung beobachtet, die vom Brennstoff umschlos-
sen waren und somit in der Salpetersdure nicht aufgeldst werden konnten.
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Abb.4.,  Konzentration des Urans und Plutoniums in den Primarpartikeln
der in Abb.3 dargestellten dichten und porosen Riicksténde.

2. Die Homogenitat des Brutstoffs in Brennstdben verschiedener Bestrah-
lungsexperimente

Die Hohe des 1in den Blankets wahrend des Bestrahlungsverlaufs gebriiteten
Plutoniums ist ein experimentell bestimmbarer Basiswert flir die Berech-
nung der Brutrate in schnellen Brutreaktoren. Die Konzentration des ge-
briiteten Plutoniums unter Beriicksichtigung des wahrend des Betriebs wie-
der abgebrannten Anteils betrdgt in der ersten und zweiten Tablette des
oberen Blankets des Brennstabs 1B 222 aus dem Brennelement 208 BN der
Belgonucléaire-Fertigung 0,7% PuO2 bezogen auf den Brutstoff bei einer

021 n/cmz.

totalen lokalen Neutronendosis von 8.1 Das Plutonium ist als

Oxid homogen im Brutstoff geldst. Die in der a-Autoradiographie (Abb.1)
wegen der langen Belichtungszeit von sechs Minuten vorgetdauschten Inho-
mogenitdaten existieren nicht. Es wurde keine Abhdangigkeit der Plutonium-

Konzentration vom Brutstoffradius festgestellt.

Fiir verschiedene Schnellbriiter-Bestrahlungsexperimente mit unterschied-
lichem Anteil an spaltbarem Material und Abbrand wurde die Konzentration




des bei Abbrandende vorliegenden Plutoniums im Blanket am jeweils heiflen
Ende der Brennstibe bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abb.5 in Abhingig-
keit von der totalen lokalen Neutronendosis dargestellt. Der jeweils ma-
ximale Abbrand des Brennstabs ist zur Orientierung angegeben; dieser Pa-
rameter steht jedoch in keinem unmittelbaren Zusammenhang mit der Konzen-
tration des gebriiteten Plutoniums. Bei hoher Dosis (z.B. Bestrahlungsex-
periment Athena Vb) wurde eine meRbare Abnahme der Konzentration des ge-
briteten Piutoniums in der Achse des Brutstoffs um Werte bis zu 10% ge-
geniiber der Konzentration an der Brutstoffoberfldche nachgewiesen. Zum
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Abb.5.  Gebriitetes Plutonium im Blanket der Brennstabe verschiedener
Bestrahlungsexperimente bei Abbrandende in Abhangigkeit von
der Dosis; zum Vergleich: Pu-Konversion im einem LWR-Brennstab.

Vergleich ist in Abb.5 ferner die radiusgemittelte Plutonium-Konzentra-
tion in einem UOZ—Brennstab aus einem LWR-Brennelement dargestellt /5/.

Bei Abbrandende lagen flir diese KWO-Bestrahlung 0,8% PuO2 bei einer to-

O22 2

talen Dosis von 1,41 n/em~ und einem LWR-typischen Meutronenspektrum

vor.,




3. Die Homogenitdt des AUPuC-Brennstoffs im Kreislauf des FR2Vg.7/II-
Bestrahlungsexperiments

Die Forderung nach einer verbesserten Auflosbarkeit des Mischoxids be-
dingte die Entwicklung neuer Brennstoffe. Der durch Kofdllung als Am-
moniumuranylplutonylcarbonat (AUPuC) und anschlieBende Calcinierung her-
gestellte Brennstoff zeichnet sich bereits vor Bestrahlung durch eine
sehr gute Uran-Plutonium-Homogenitat und Auflosbarkeit aus /2/. Da das
spezifizierte 0/M-Verhdltnis des Mischoxids von 1,97+0,01 /6/ fiir die
FR2-Vg. 7/11-Bestrahlung jedoch nicht eingehalten werden konnte, wurden
die gefertigten Tabletten einer Nachoxidation in einer H20/H2—Atmosph5re
unterworfen. Aus dem Gefiige des UO’76Pu0,2402_X-Brennstoffs in Abb.6 er-
kennt man bereits, daB die Oxidation nicht vollstdndig verlaufen ist.
Analysen mit der Rontgenmikrosonde ergaben in der Tat eine Abnahme der
relativen Konzentration des Sauerstoffs mit zunehmendem Abstand von der
Brennstoffoberflache (Abb.7). Die Abnahme folgt einer liegenden Parabel
bis zur Oxidationsfront; die Konzentration des Sauerstoffs ist im Tab-
Tetteninneren konstant. Dieser Bereich wurde unter Abdeckung des duferen
durch Rontgenbeugung analysiert. Es ergab sich eine Gitterkonstante von
a = (548,1¢0,2) pm flr das kfz. Can-Gitter des Mischoxids, die einem
0/M-Verhaltnis von 1,905 in diesem Bereich entspricht. Setzt man Propor-
tionalitdt zwischen den mit der Rontgenmikrosonde gemessenen relativen
Einheiten und der Gewichtskonzentration des Sauerstoffs im Mischoxid
voraus, so ergibt sich an der Tablettenoberfldche eine Konzentration

des Sauerstoffs, die einem 0/M-Verhdltnis des Brennstoffs von 2,04 ent-
spricht. Die Integration des 0/M-Verhdltnisses liber das gesamte Zylinder-
volumen der Tablette ist wegen der unterschiedlich dicken nachoxidierten
Schicht unsicher; es ergibt ein Wert von 0/M = 1,97+0,02. Das 0/M-Ver-
hdaltnis wurde an der Tablettenoberfldache nach Abschleifen von etwa

100 ym von der Zylindermantelfldche ebenfalls durch Rontgenbeugung
bestimmt. Der erhaltene Wert fir die Gitterkonstante a = 545,4 pm ent-
spricht jedoch nur einem 0/M-Verhdltnis in dieser Schliffebene von 2,00.
Das mittlere 0/M-Verhdltnis ldge dann niedriger.
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Gefiige einer nach dem AUPuC-Verfahren hergestellten unbestrahl-
ten Mischoxidtablette mit Pu/M = 0,24,
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Relative Konzentration des Sauerstoffs und 0/M-Verhdaltnis in
Abhdngigkeit vom relativen Radius einer nach dem AUPuC-Verfah-
ren hergestellten, nachoxidierten unbestrahlten Mischoxidtab-
lette mit Pu/M = 0,24.



Der sauerstoffinhomogene Brennstoff mit seinem niedrigen 0/M-Verhaltnis
im Inneren der Tablette zeigt ein unerwartetes Bestrahlungsverhalten
hinsichtlich der Bildung einer zweiten Brennstoffphase. Im radialen Tem-
peraturgradienten wahrend der Bestrahlung nimmt das 0/M-Verhdltnis im
Brennstoffzentrum durch einen Entmischungsvorgang weiter ab, so daB sich
bei einer geschatzten maximalen Brennstoffzentraltemperatur von 2700°C
unterhalb eines 0/M-Verhdltnisses von 1,80 eine zweite Brennstoffphase
am Zentralkanal bilden konnte. Die Analyse durch Rontgenbeugung
(Priif1ing 7/83 aus dem KVE 165) ergab im inneren Drittel des Brenn-
stabguerschnitts ein mittleres 0/M-Verhdltnis vonetwa 1,90 fiir die
M02_X—PhasesowieeinesauerstofférmereBrennstoffphase.Zur Interpre-
tation dieser Ergebnisse sind eingehendere Untersuchungen zum Phasenauf-
bau des Systems U-Pu-0, insbesondere Konzentrationsschnitte in den quasi-
bindren Systemen Ul_yPuy - 0 wiinschenswert.

Der Priifling 7/83 wurde nach einem Abbrand von 1,2% bei einer Stableistung
von 50 kW/m in 7n Salpetersdure aufgeldst. Der Riickstand betrug 0,22% be-
zogen auf den Brennstoff /6/. Es wurden vorwiegend Spaltproduktoxidhydrate
(>95%) beobachtet, die nach der vollstandigen Aufldsung der wdhrend des
Abbrands gebildeten Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung aus der salpetersauren Lo-
sung durch Nachfdllung entstanden sind. Die Plutonium-Konzentration im
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Abb.8.  Riickstdnde nach der Auflosung von AUPuC-Mischoxid in 7n HNO3,
FR2-Vg. 7/11, Priifling 7/83, Abbrand 1,2%.




Rlickstand Tiegt unter 0,05% bezogen auf den Plutonium-Anteil im Brenn-
stoff. Der Riickstand konnte nicht isoliert werden, da die Masse nur

27 mg betrug. Er wurde daher fiir die Analysen zusammen mit dem Filter
als Schliff prdpariert (Abb.8).

Die Auflosbarkeit des KNK II/1-Brennstoffs wurde durch die wahrend des
Abbrands sich kompensierenden Einfliisse Mischkristallbildung und mak-
roskopische Entmischung im Temperaturgradienten nicht verbessert. Etwa
30% des Pqu bezogen auf den PuOZ—Antei1 im Brennstoff blieben ungeldst.
Dagegen ist die Aufldsbarkeit des Vg. 7/I1I-AUPuC-Brennstoffs als sehr
gut zu bezeichnen. Die PuOZ—Konzentration ist mit Werten <0,05% bezogen
auf den PuOZ—Ante11 im Mischoxid noch niedriger als die filir unbestrahl-
ten AUPuC-Brennstoff angegebene Konzentration /2/. Es ist jedoch zu be-
achten, daB der PuOZ-Antei1 im AUPuC-Brennstoff mit 24% niedriger als im
KNK II/1-Brennstoff mit 30% war, so daB fiir diesen mit einer Verschlech-
terung der Auflosbarkeit durch die makroskopische Entmischung im Tempera-
turgradienten auch bei vollstandiger Uran-Plutonium-Homogenitdat vor der
Bestrahlung zu rechnen ist.

Literatur
/1/  H. Kleykamp, H. Spate: unveroffentlichter Bericht 1975

/2/ D. Hanus, H. Kleykamp: "Uran- und Plutonium-Verteilung in unbe-
strahltem Mischoxid-Brennstoff aus der industriellen Fertigung",
J. Nucl. Mater. 106 (1982) 199-210

/3/ H.J. Bleyl: personliche Mitteilung, 1982

/4/ H. Kleykamp: "Die Zusammensetzung von Riickstanden bei der Auflosung
von bestrahltem Schnellbriiter-Mischoxidbrennstoff", in KfK-3278
(1982) 100-113

/5/ H. Kleykamp: "The Chemical State of LWR High-Power Rods under
Irradiation", J. Nucl. Mater. 84 (1979) 109-117

/6/ H.J. Ritzhaupt-Kleissl, D. Freund, P. Weimar, F. Bauer:
unveroffentlichter Bericht 1982




ANFORDERUNGEN AN DEN BRENNSTAB UND AUSLEGUNG

K. Kummerer

KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
Institut fiir Material- und Festkorperforschung III

1. Kern- und Biindelauslegung

Die Auslegung des Reaktorkerns und die Auslegung des Brennelement-Biindels
bedingen sich gegenseitig. Der Kern des Prototypreaktors SNR-300, wie er

in Abb. 1 im Querschnitt schematisch gezeigt ist, umfaBt insgesamt 499 Kern-
pldtze fiir die Spaltzone und die radiale Brutzone. Die Verteilung dieser
Platze auf die verschiedenen Kernelemente ist in Tabelle I aufgefiihrt. Hin-
sichtlich des inneren Aufbaus der Brennelemente ist der SNR-300-Erstkern
MARK Ia vom Folgekern MARK II zu unterscheiden. Das Brennelement MARK Ia

ist mit 6 mm-Brennstdben, das Brennelement MARK II mit Brennstdben des
Durchmessers 7,6 mm bestiickt. Die duBere Geometrie beider Brennelementtypen

hingegen ist nahezu identisch.

In den weiterfiihrenden Konzepten flir einen Grofbriiter SNR-2 sind die Kernab-
messungen entsprechend der angestrebten Leistungsklasse deutlich groBer.
Dies flihrt auch zu neuen vergroBerten Brennelement-MaBen. Die geometrischen
Verhaltnisse im Vergleich zum SNR-300-Kern sind in Abb. 2 schematisch dar-
gestellt.

Der Aufbau der Brennelemente und der Brennstdbe ist in den Tabellen II und
ITI zahlenmaBig charakterisiert. Hierin sind die Daten filir die beiden SNR-
300-Kerne MARK Ia und MARK II sowie fiir ein derzeitiges Kernkonzept SNR-2
(1982) angefiihrt. Wahrend die innere und duBere Konfiguration der Brennele-
mente und Brennstdbe den einmal gewdhlten prinzipiellen Aufbau beibehdlt,




wird in den quantitativen Auslegungsdaten die Entwicklungstendenz nach ver-
groBertem Stabdurchmesser und erhohter Brennstoffdichte deutlich.

2. Nominale Beanspruchung der Brennstdbe

Eine formale Systematisierung der Betriebszustdnde unterscheidet .zwischen

dem Nominaibetrieb und einem anormaien Betrieb.

Der Nominalbetrieb eines Brennstabes unfaft sowohl den stationdren als auch
den zeitlich variablen Leistungsbetrieb. Der generelle zeitliche Leistungs-
verlauf in einem Brennstab ist durch ein Betriebsschema gemdB Abb. 3 vorge-
geben. Jeweils zu Anfang und zum Ende eines Zyklus werden Betriebstransien-
ten durchlaufen, wie sie in den Abb. 4 und 5 fiir das betriebliche Anfahren
und Abfahren des Reaktors in etwa angegeben sind. Im realen Kraftwerksbetrieb
finden diese transienten Leistungsverlaufe im allgemeinen weit haufiger statt,
namlich bei zwischenzeitlich notwendig werdenden Reaktorabschaltungen und
nicht geplanten Leistungsanderungen. Bei Lastfolgebetrieb eines Briiterkraft-
werkes sind derartige Betriebstransienten natiirlich besonders zahlreich.

Die Beanspruchung der Brennstabe im stationdren Nominalbetrieb unter Voll-
last ist in Tabelle IV zusammengestellt. Dabei handelt es sich um Maximal-
werte, die zeitlich und Tokal unterschiedlich zutreffen. Hierbei wird beson-
ders deutlich, daB die Entwicklungstendenz bei gleichbleibender Stableistung
und Hul1temperatur in Richtung zunehmenden Abbrandes und damit zunehmender
Hillschadigung weist.

Einen Eindruck von der Leistungsverteilung liber den Kernquerschnitt bekommt
man aus Abb. 6. Besonders auffdllig sind die hohen Gradienten an der Grenze
zwischen den Kernzonen unterschiedlicher Spaltstoffanreicherung. Derartige
Leistungsgradienten verursachen in Brennelementen nicht unerhebliche trans-
versale Temperaturgradienten, wie eine detaillierte Berechnung gemdf

Abb. 7 aufzeigt. Im axialen Temperaturverlauf in einem Blindel tritt die (in
Tabelle IV angefiihrte) maximale Hulltemperatur an der Spaltzonenoberkante
auf und zwar bei den hochstbelasteten Staben. Je nach den Tokalen Kiihlungs-
verhdaltnissen kann es sich hierbei um Stdbe im Inneren des Biindels oder am
Blindelrand handeln.,




3. Anomale Beanspruchung der Brennstdbe

Hierbei sind zwei Klassen von Beanspruchungsarten zu unterscheiden, namlich
anomale betriebliche Zustdnde wie sie hdufiger im realen Kraftwerksbetrieb
auftreten und Storfdlle, die zur abrupten Zerstorung der Brennstdbe fiihren
und sehr selten auftreten.

Zu den so definierten anomalen betrieblichen Zustdnden z&hlen wir

-  HeiBkanal-Bedingungen,

- Uberlast-Bedingungen,

- Reaktorschnellabschaltung,

-  Betrieb mit defekten Staben.

Bei den HeiBkanal-Bedingungen hat man zwischen extremaler Stableistung und
extremaler Hiilltemperatur zu unterscheiden. Beide Extremalzustinde miissen
nicht zu gleicher Zeit am selben Stab eintreten. Sie werden separat berech-
net, wobei jeweils extremale Spezifikationswerte und Betriebsparameter unter
Beriicksichtigung von Wahrscheinlichkeiten kombiniert werden. Diese Vorgehens-
weise fiihrt dann zu HeiBkanalfaktoren, wie sie in Tabelle V in einem (verein-
fachten) Berechnungsbeispiel aufgefiihrt sind.

Wahrend ein HeiRkanalbetrieb nur einzelne Stdbe innerhalb eines Biindels be-
trifft - eben die Stabe, die an den HeiRkanal angrenzen -, konnen ganze Brenn-
elemente oder sogar der ganze Reaktorkern unter stationdrer Uberlast stehen.
Auch kurzzeitige Uberlast-Transienten sind nicht auszuschliefen. Ein solcher
Uberlastbetrieb kann beispielsweise bis 120 % der Nominallast gehen und dann

zu einer Beanspruchung der Brennstdbe filihren wie etwa unter Heiffjkanal-Bedingun-

gen.

Eine (definitionsgemdR nicht geplante) Reaktorschnellabschaltung verursacht er-
hebliche Temperatur- und Spannungsgradienten. Ein typischer zeitlicher Verlauf
ist in Abb. 8 skizziert.

Bei der sehr groBen Anzahl der Brennstabe in einem Reaktorkern treten immer
wieder einzelne Stabdefekte auf, die entweder nicht sofort erkannt und lokali-
siert werden konnen oder deren Existenz man aus betrieblichen Griinden filr eine
gewisse (begrenzte) Zeit in Kauf nimmt. Der Betrieb mit einzelnen defekten
Staben ist im allgemeinen tolerabel, solange die Kontamination des primaren
KiihTkreisTaufes eng begrenzt bleibt und solange keine Propagation des Schadens
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mit der Gefahr eines Kiihlstorfalles befiirchtet werden muR. Um das diesbe-
ziigliche Verhalten defekter Brennstdbe richtig einschitzen zu kdnnen, sind
statistisch relevante Betriebserfahrungen sowie die Ergebnisse gezielter
Einzelexperimente notig.

Zu der Klasse seltener Storfdlle, die gleichwohl bei der Sicherheitsbeur-
teilung mit erfaBt werden, gehoren

- sehr schnelle Leistungstransienten (TOP) und

= KuhlmitteldurchfluBstorungen (LOF).

TOP steht hierbei flr "transient overpower" und LOF fir "loss of flow". So-
wohl TOP- als auch LOF-Bedingungen fiihren zu einer schnellen Zerstdrung der
betroffenen Stdbe. Bei den (mehr hypothetischen) TOP—Stbrfé]]en.steigt die
Leistung innerhalb von Millisekunden um beispielsweise drei Zehnerpotenzen
an. Die sicherheitsrelevante Fragestellung bezieht sich auf die Beherrschung
eines derartigen Storfalles. Dies gilt ebenso fiir LOF-Storfialle, die im Ver-
lTauf von Sekunden (beim "Loop"-Reaktor) oder Minuten (beim "Pool"-Typ) tota-
len KiihTungsausfall hervorrufen kdnnen.

5. Anforderungen vom duferen Brennstoffkreislauf

VYom duBeren Brennstoffkreislauf her ist eine zentrale Anforderung die mog-
Tichst vollstdndige Loslichkeit des Mischoxid-Brennstoffes in Salpetersdure
unter den Ublichen Headend-Bedingungen einer Wiederaufarbeitungsanlage. Kri-
terium hierbei ist der Restbetrag an ungelostem Plutonium. Eine notwendige
Bedingung hierfiir ist die gute Loslichkeit des frischen Brennstoffes. Man
kann sich nur partiell darauf verlassen, daP im Laufe des Abbrandes die die
LosTichkeit bedingende Mischkristallbildung vorangetrieben wird. Zumindest

in den Bereichen niedrigerer Stableistung - also z.B. an den Enden der Brenn-
stoffzone im Stab - werden die Temperaturen hierfiir nicht ausreichen., Diese
notwendige LosTichkeitsbedingung fiir den frischen Brennstoffist deshalb nicht
auch hinreichend, weil der Aufbau der Spaltprodukte die Loslichkeit beeinflus-

sen kann.

Eine weitere Anforderung bezieht sich auf die Handhabbarkeit und Zerlegbarkeit
des Brennelementes nach der Bestrahlung. Dieser Gesichtspunkt ist heute noch
nicht genau zu spezifizieren. Er ist im Zusammenhang mit der Ausgestaltung

der Eingangsstufe zur Wiederaufarbeitung zu sehen. In dieselbe Richtung weist




die noch offene Frage, ob ein Brennelement mit einzelnen Stabdefekten repa-
riert werden kann. Zu letzterem gibt es ermutigende experimentelle Ergeb-
nisse an Brennelement-Attrappen.

5. Anforderungen von der Reaktorsicherheit
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- Die Brennstabhiille stellt die erste Barriere filir Spaltstoff und Spaltpro-
dukte dar. Sie muB dicht bleiben unter den normalen und anormalen betrieb-
Tichen Zustanden.

- Die makroskopische Brennstoffverteilung langs des Stabes darf sich nicht
wesentlich dndern. Eine axiale Brennstoffverschiebung ("slumping") kdnnte
schwer beherrschbare Heifstellen verursachen bis hin zu unkontrollierbarer
Rekritikalitat.

- Die Kuhlbarkeit mu auch bei extremen Zustdnden, d.h. bei Stab- und Biin-
delschaden erhalten bleiben.

Diese Anforderungen von der Reaktorsicherheit her fiihren zu Auslegungsgrenzen
fiir Brennstab und Biindel. In einiger Vereinfachung 18Rt sich der logische Zu-
sammenhang gemdf Tabelle VI beschreiben.

6. Konstruktive Auslegung des SNR-300-Brennelementes

Das Brennelement des SNR-300 ist ein Stabbilindel mit hexagonalem Querschnitt.
Die geometrischen Daten der MARK Ia- und der MARK II-Version wurden bereits
in den Tabellen II und III gegeben. Die Stdbe werden im Biindel durch Gitter-
abstandshalter positioniert und fixiert. Der hexagonale Bindelkasten, an den
bei MARK II die Abstandshaltergitter iiber "Schiirzen" befestigt sind,bildet die
duBere UmschlieBung des Biindels. FuBteil und Kopfteil sind nach den konstruk-
tiven Anforderungen fiir die Positionierung des Brennelementes im Reaktorkern
sowie flir das Be- und Entladen ausgebildet. Abb. 9 gibt die Konstruktion in
einer Ubersichtszeichnung wieder.




Im Vergleich zu den Brennstdben anderer Prototypreaktoren - siehe hierzu
Abb. 10 - fd11t die Ahnlichkeit zu PHENIX und PFR auf. In allen 3 Fillen
ist der Spaltgasraum unten, d.h. am (kiihleren) Einlauf des Natrium ange-
ordnet. Die groBere Ldnge des SNR-300-Stabes ist vor allem durch das inte-
grierte obere axiale Blanket bedingt.

7. Zusammenfassende Bemerkungen

Aus der Gesamtauslegung des Reaktorkerns als Vorgabe folgen die Rahmendaten
der Brennelement-Auslegung. Die nominale Beanspruchung der Brennstdbe ist
von daher genau spezifizierbar. Auch die anormalen, d.h. die nicht geplan-
ten, jedoch real auftretenden Betriebszustande lassen sich auf Grund prak-
tischer Erfahrung experimentell und rechnerisch eingrenzen. Weit schwieri-
ger ist dies bei den echten Storfdllen, deren Konsequenzen aus einzelnen
Simulationsexperimenten erschlossen werden missen. Die Anforderungen vom
duBeren Brennstoffkreislauf her sowie von der Reaktorsicherheit sind teils
quantitativ, zumindest aber qualitativ angebbar. Die tatsdchliche konstruk-
tive Ausiegung des SNR-300-Brennelementes steht im Einklang mit den heute
spezifizierbaren Anforderungen, wiewohl das ganze Konzept und die Auslegungs-
daten wesentlich friiher festgelegt worden sind.

Ich danke Herrn U. Wehmann, Interatom GmbH, Bergisch Gladbach, fir die
Durchsicht und Aktualisierung von Zahlenwerten in den Tabellen.




Tabelle I: Verteilung der Kernpldtze im SNR-300
SNR-300 Kern MARK-Ia MARK-II
Brennstabdurchmesser 6 mm 7,6 mm
Kernplatze 499 499
Spaltzone 217 217
Brutzone 282 282
Brennelemente insgesamt 193/196/199 205
BE in der inneren Zone 103/106/109 115
BE in der duBeren Zone 90 90
Regeltrimmelemente 9 9
Zweitabschaltsystem 3 3
Blindelemente 12/9/6 -
Brutelemente 96 96
Reflektorelemente 186 186
Tabelle III: Aufbau der Brennstabe
SNR-300 SNR-2
MK Ia MK II (1982)
Stabdurchmesser (mm) 6,0 7,6 8,5
Stabldnge (mm) 2475 ~3000
- Oberer Brutmantel (mm) 400 300
- Spaltzone (mm) 950 1000
- Unterer Brutmantel (mm) 400 300
- Spaltgasplenum (mm) 655 1300
Brennstoff UOZ—PuOZ-Mischoxid
- Pu-Gehalt C1 (%) 24 20 17
- Pu-Gehalt C2 (%) 34 27 22
- Brennstoffdichte (% th.D.) 86 92 95
- Schmierdichte (% th.D.) 80 87 89
Hiil Twand 1.4970 kv/a}1.4970 kv 1.4970 kv
- Wandstdrke (mm) 0,38 0,50 0,565




Tabelle II:

Aufbau der Brennelemente

SNR-300 SNR-2

MK Ia MK II (1982)
Stabdurchmesser (mm) 6,0 7,6 8,5
Elementlange (mm) 3700 4850
Querschnitt hexagonal
Teilungs-Schlusselweite (mm) 115 185
RuBere Schliisselweite des Kastens 110 108 180

(mm)

Stabplatze 169 127 271
- Brennstdbe 166 127 271
- Stiitzstdbe 3 0 0
Gitterteilung (mm) 7,9 8,8 10,2
P/D-Verhdltnis 1,32 1,16 1,20
Abstandshalter
- Ausfiihrung und Befestigung punktge- funkenerodiertes

schweiBtes . .

Wabengitter Wabengitter mit

an den Struk-| Schiirzen am Hiillkasten

turstaben .

befestigt befestigt
- Stiitzabstand in der Spaltzone 145 - 165 mm 145 - 165 mm ~ 200 mm
- Anzahl in der Spaltzone 6 6 6
- Anzahl, gesamt 14 15 15
- Stabhalteplatte 1 - -




Tabelle 1V: Beanspruchung der Brennstdbe im stationdren Betrieb
- Nominalwerte
SNR-300 SNR-2
MK Ia MK II (1982)
Stabdurchmesser (mm) 6,0 7,6 8,5
Max. Stableistung (W/cm) 350 450 nv 450
Standzeit (VL-Tage) 441 570 ~ 1200
Zykluszeit (VL-Tage) 147 190 v 400
Max. Tokaler Abbrand (Mdd/kg M) 85 85 " 140
2
Max. NeutronenfluB (n/cm®s) 1015 .1015 .10l5
(> 0,1 MeV) 4,0-10 4,010 " 3,0-10
Max. Neutronendosis (n/cmz) 2,3-1023 3,2-1023 v 4,7~1023
HliT1schddigung (NRT-dpa) 67 90 v 140
Max. Hui11temperatur (°C) 610 610 590
Tabelle V: HeiBkanal-Bedingungen (Berechnungsbeispiel)
SNR-300
MK Ia MK II
Max. Stableistung, nhominal (W/cm) 350 450
HeiBkanalfaktor der Stableistung 1,26 1,26
Max. Stableistung, extremal (W/cm) 441 567
Max. HU11temperatur, nominal (°C) 610 610
KiihTmittel-Aufwdrmspanne (K) 200 200
HeiBkanaifaktor der Aufwdrmspanne 1,30 1,30
Max. Hiilltemperatur, extremal (°C) 670 670




Tabelle VI: Gesichtspunkte und Kriterien fir die Auslegung
ANFORDERUNGEN KRITERIEN KONSEQUENZEN AUSLEGUNGSGRENZEN
——3 5 —
Stabile Brennstoff- Brennstoff- Kein Schmelzen Brennstoff-Temperatur
Konfiguration Verteilung des Oxidbrennstoffs < 2700 °c

Hille ist die
erste Barriere filr
Pu und Spaltprodukte

Hillmaterial dicht
und fest

Begrenzte innere und
auBere Korrosion

Korrosionsangriff
z.B. < 100 um

Geringer Brennstoffdruck

auf die Hille

Begrenzter Spaltgas-

Elastische Dehnung < 0,2 %

Kriechdehnung z.B. < 0,2 %

druckaufbau
Stabile Geometrie der Begrenztes
Blindel- Blindel- Neutronen-induziertes Volumenschwellen
X o
Konfiguration Komponenten Schwellen z.B. <5 7%
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Brennstoffverhalten und Brennstabversagensmoglichkeiten

W. Dienst

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Institut fir Material- und Festkorperforschung I

1. Einleitung

In diesem Beitrag sollen diejenigen Moglichkeiten des Versagens von Schnell-
briiter-Oxidbrennstdben behandelt und beurteilt werden, die primar auf den
Eigenschaften und dem:Verhalten des Brennstoffes unter normalen Betriebs-
bedingungen beruhen. Mdgliche Hullschdden, die vorwiegend auf Eigenheiten
bzw. Eigenschaften der Brennstabhiille zurilickzufiihren sind, wie Schweifinaht-
fehler oder zu starkes HiilTkriechen unter dem Spaltgasdruck im Brennstab,
bleiben unberiicksichtigt. Ubrigens 1aBt sich der Spaltgasdruck problemlos
auf einem unkritischen Niveau halten.

Im einzelnen kommen hier die folgenden Versagensmoglichkeiten in Betracht:

Hiillkriechen durch stationdre Brennstoffschwellung
Leervolumen=Erschopfung durch Brennstoffschwellung

HiilTkriechen oder -flieBen durch lokale Casium-Reaktionsschwellung
Hiil1f1ieBen durch grofe, schnelle Stableistungserhthungen
Verformungsarmes Hiillversagen durch kombinierte mechanische und che-
mische Wechselwirkung Brennstoff/Hiille.

Davon kann der erste Punkt aber als vollstdndig entscharft gelten. Durch
Modellrechnungen aufgrund von MeRdaten fiir das Schwellen und Bestrahlungs-
kriechen von Oxidbrennstoff wurde Uberzeugend klar gemacht, daB der Kon-
taktdruck des schwellenden Brennstoffes an der Hiille im stationdren Betrieb
so niedrig bleibt, daB er zu keiner kritischen Kriechdehnung der Hiille
fiihren kann /1/ (Abb.1).

Den folgenden Erdrterungen iiber Hiillversagensmoglichkeiten, die sich vor-
wiegend mit der ursdchlichen Hiil1dehnung befassen, ist als allgemeine Vor-
gabe vorauszuschicken, daB an bestrahlten Schnellbriiter-Brennstaben plasti-




sche Hililldehnungen 20,5% als schadenstrdchtig anzusehen sind. In den Ab-
schnitten 5 und 6 werden im Hinblick auf zusatzliche chemische Einfliisse
noch kritischere Bedingungen erdrtert.

2. lLeervolumen-Erschopfung

Es darf nicht libersehen werden, daB die stationdre Brennstoffschwellung
nur-so lange harmlos ist, wie im Brennstab noch Leervolumen verbleibt, das
flir die Brennstoffschwellung zuganglich ist. Bei kritisch hoch ausgelegter
Brennstoffschmierdichte kann es in der Nahe des Zielabbrandes zu einer Er-
schopfung des verfiigbaren Leervolumens kommen, die eine zwangsldufige
Hiil1dehnung durch die fortgesetzte Brennstoffschwellung nach sich zieht.
Der Leervolumenverbrauch (bzw. die Hiilldehnung nach Leervolumenerschopfung)
kann nach den entsprechenden Erfahrungen im Bereich hohen Abbrandes durch
die folgende Beziehung beschrieben werden:

-8V, = &V

LV stabil 0,65 Vol.-%-A

in der A der Abbrand in At.-% U+Pu ist. Der erste Term auf der rechten
Seite enthdlt die permanente Spaltgasschwellung, evtl. noch einen per-
manenten, filir die Brennstoffschwellung schwer zugéanglichen Leervolumen-
anteil, sowie die lberschiissige thermische Ausdehnung des Brennstoffes
(flir die Bilanz mit dem "kalten" Auslegungs-Leervolumen), zusammen etwa
5 Vol.-%. Der zweite Term beschreibt die fortlaufende Brennstoffschwel-
lung durch feste Spaltprodukte und wiirde auch die Hiilldehnung nach Leer-
volumen-Erschopfung im Brennstab bestimmen.

Eine genauere Betrachtung des Leervolumenverbrauches (Stableistungs-Ab-
hangigkeit, axiale Brennstoffschwellung) zeigt, daB fiir einen Zielab-
brand von maximal 12 At.-% U+Pu eine Brennstoffschmierdichte von minde-
stend 88% TD zuldssig ist. Die SNR 300-Mark Ia-Auslegung mit 80% TD
wurde demnach duBerst konservativ gewdhlt, wenn auch mit einem Abschlag
fur Brennstoffschmelzen bei schwereren Storfdllen. Bei Berlicksichtigung
des Leervolumenzuwachses durch das Hillschwellen erscheint sogar 90% TD
akzeptabel, aber das hdngt natiirlich vom Schwellverhalten der in Zu-
kunft verwendeten Hiillmaterialien ab.
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Der Gesichtspunkt der Leervolumen-Erschopfung ist keineswegs nur theore-
tischer Natur. Entsprechende, betrachtliche Hiilldehnungen (bis zu 0,8%)
wurden tatsdchlich beobachtet /2/. Die Zuldssigkeit sehr hoher Brenn-
stoffschmierdichten >88% TD miiRte vor der technischen Inanspruchnahme
durch Bestrahlungsversuche gepriift werden.

3. Cdsium-Reaktionsschwellung

Die einleitend konstatierte Harm]osigkeit der Brennstoffschwellung dist
nicht nur im HinbTick auf die mogliche Leervolumen-Erschopfung zu rela-
tivieren, sondern auch hinsichtlich einer inhomogenen rdumlichen Ver-
teilung der Brennstoffschwellung im Brennstab. Diese kommt dadurch zu-
stande, daB das Spaltprodukt Cdsium, das den iiberwiegenden Beitrag zur
Brennstoffschwellung durch feste Spa1tprodukte liefert, relativ Teicht
fliichtig ist. Es sammelt sich daher in der kiihleren Randzone des Brenn-
stoffes und an den Brennstoffsdulenenden an. Wahrend der radiale Cdsium-
Transport zu keiner kritischen Erhdhung der lokalen Schwellgeschwindig-
keit flihrt, kann die Cdsium-Ansammlung am Brennstoffsdulenende betrdcht-
Tiche Hiil1dehnungen (bis zu etwa 1%) verursachen. Solche Hiil1dehnungen
wurden ofters an kurzen, 30 - 35 cm langen Testbrennstdben nach hohem Ab-
brand (R8%) gefunden /1/. Abb. 2 zeigt eine schematische Darstellung der
beobachteten Hiilldehnungspeaks. Sie entstehen durch Cdsium-Ansammlung
und durch Bildung von Casium-Komplexoxiden (vor allem Cs-Uranaten) unter
betrdchtlicher Vergroferung des spezifischen Volumens der Reaktionskom-
ponenten, und zwar in Bereichen, in denen der Brutstoff oder der hoch-
verdichtete Brennstoff dieser VolumenvergroBerung nicht ausweichen.

Es ist kaum moglich, diesen Hiilldehnungsvorgang modelmdBig zu erfassen
und quantitativ zu beschreiben /1/. Daher ist auch das diesbeziigliche
Verhalten von langen Reaktorbrennstdben (Brennstofflange bis zu etwa

100 cm) noch offen geblieben, die sich vielleicht harmloser verhalten.
Das Brennstabverhalten in heterogenen Cores kidnnte dagegen wieder proble-
matischer sein. Allgemein scheint aber klar zu sein, daB ein breiter
Brutstoff/Hille-Spalt (in 6 mm-Brennstdben >200 um diametral), minde-
stens am brennstoffseitigen Ende der Brutstoffsdulen, die Hiilldehnungs-
peaks stark vermindern kann. Das wurde auch in simulierenden Laborgliih-
versuchen an kufzen U02-Brennstabproben mit CsZO-Eingabe nachgewiesen.
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4. GroRe betriebliche Stableistungserhthungen

Bei Stab]eistungserhﬁhungen unter Reaktorbetriebsbedingungen, d.h. mit
relativ geringer Anderung der Hilltemperatur, ist die thermische Ausdeh-
nung des Brennstoffes betréchtlich groBer als diejenige der Hiille. Es
kann dadurch zu plastischer Hilldehnung kommen, wenn ein fester Kontakt
zwischen Brennstoff und Hulle besteht, wenn die resultierende Hul1-
spannung nicht nennenswert durch das Bestrahlungskriechen des Brennstof-
fes abgebaut wird, und wenn die Hullstreckgrenze erreicht wird. Abb. 3
zeigt als Beispiel den Stableistungsverlauf eines FR 2-Béstrah1ungsver-
suches, bei dem durch wiederholte, ziemlich groBe, schnelle Stableistungs-
erhohungen an Schnellbriiter-Versuchsbrennstdben plastische Hiilldehnungen
bis zu etwa 1% hervorgerufen wurden.

Durch Brennstabmodellrechnungen /3/ wurde der Bereich kritischer Be-
dingungen von Stableistungserhthungen ermittelt, bei denen mit plastischer
Hiil1dehnung zu rechnen ist. In Abb.4 sind die Grenzen des kritischen Be-
reiches in Bezug auf die GrofBe und die Geschwindigkeit der Stableistungs-
erhdhung dargestellt, und zwar flir einen 6 mm—UOz-PuOZ-Bkennstab mit
1.4970-HuU17e. Kritisch erscheinen demnach nur Stableistungserhthungen

%80 W/cm mit Geschwindigkeiten 31 W/cm-min.

Bei diesen Modellrechnungen war sofortiger fester Kontakt zwischen Brenn-
stoff und Hiille bei Beginn der Stableistungserhdhung angenommen worden.
Die Zeitabhdngigkeit, mit der sich der Brennstoff/Hulle-Kontakt einstellt,
im besonderen auch nach einer vorangegangenen Stableistungsabsenkung,
blieb zundachst auBer Betracht. Die Auswertung des kiirzlich abgeschlosse-
nen Stableistungszyklierexperiments Mol 10 ergab, daB sich das SchlieBen
von Spalten oder Rissen, die durch thermische Schrumpfung des Brennstof-
fes entstanden sind, mit einer konstanten, integralen Brennstoffschwell-
rate von 3 Vol.-% je At.-% Abbrand befriedigend beschreiben 1d3t. Abb.5
zeigt den Vergleich von gemessenen und berechneten Hiilldehnungen fiir

das relativ weiche Hullmaterial 1.4988 1g 1im Leistungszyklierversuch

Mol 10/2. Die erwahnte Brennstoffschwellrate entspricht einer ziemlich
volistandigen SchlieBung der Spalte und Risse nach 200 h Teillast-Be-
trieb.

Nach dem Gesagten muB zur Vermeidung von Hiillschdden auf voriibergehende Stab-
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leistungsreduktionen besonders geachtet werden. Ubrigens wird in

diesem Zusammenhang eine ziemlich wirksame Sicherung auch durch beson-
ders hohe Warmfestigkeit des Hiillmaterials geboten, wie Abb.5 zeigt.
Dort ist zusdtzlich derjenige berechnete Hulldehnungsverlauf eingetra-
gen, der sich beim gleichen Stableistungszyklierprogramm flir das festere
HiilTmaterial 1.4970 kv, a ergeben wiirde. Offenbar ist dieses SNR-Refe-
renzmaterial auch im Hinblick auf mogliche FlieBverformungen bei Stab-
Teistungserhdhungen als glinstige Wahl anzusehen.

Wenn das Hiillversagen durch Summierung zeitlich getrennt auftretender
kleiner Hiilldehnungen in Betracht gezogen wird, muf auch noch eine mog-
licherweise schwer vermeidbare, singuldre Hiilldehnung von 0,1 - 0,3% be-
riicksichtigt werden, flir die sich verschiedentlich Hinweise ergaben. Sie
diirfte in der Abbrandphase beginnenden mechanischen Kontaktes zwischen
Brennstoff und Hiille durch Reaktorabschaltungen verursacht werden. Hier
kann die irreversible Verlagerung von Brennstoffragmenten aufgrund
thermischer Schrumpfung des Brennstoffes noch besonders groB sein, wah-
rend ihre Umsetzung in Hiilldehnung beim Wiederanfahren schon recht wirk-
sam ist.

5. Kombinierte mechanische und chemische Wechselwirkung Brennstoff/Hulle

Neben den im Vorangehenden erldauterten mechanischen Wechselwirkungen zwi-
schen Brennstoff und Hiille treten liber weite Bereiche des Brennstoffab-
schnittes auch chemische Wechselwirkungen auf, die zur sogenannten Hiill-
innenkorrosion fiihren. Es handelt sich dabei um eine durch reaktive
Spaltprodukte, im besonderen Cs, Te und J, beschleunigte Oxidation der
HiilTinnenseite bei hinreichendem Sauerstqffpotent1a1 des U02-Pu02-
Brennstoffes. Es besteht allgemeine Ubereinstimmung, daf die HiilTlinnen-
korraosion allein zwar zu einer betrdchtlichen Verminderung der tragen-
den Hiilldicke fiihren kann, die bei der Brennstabauslegung im voraus zu
beriicksichtigen ist (z.B. mit 130 um), aber nicht zur vollsténdigen Pe-
netration der Hille.
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Wenn dagegen der chemische Angriff bei gleichzeitiger starker mechani-
scher Belastung der Hiille erfolgt, kann es anscheinend zur Bildung ver-
formungsarmer Hiillrisse kommen, fiir die die in den vorangehenden Ab-
schnitten angesprochenen Verformungsgrade von einigen 0,1% ausreichend
sind. Die Hiillschédden im Brennstabbiindel-Bestrahlungsversuch DFR 455
wurden diesem Versagenstyp zugeschrieben, und auch die beiden Defekte
in den KNK II/1-Testbrennelementen legen entsprechende Deutungen nahe,
wie in Abschnitt 6 noch ndher erdrtert wird. Fiir die DFR 455-HiilTscha-
den wurden folgende Ursachen in Erwdgung gezogen /4/: 1) zu hoher C1-
Verunreinigungsgehalt des Brennstoffes, evtl. zusammen mit besonders
hohem 0/M-Verhdltnis, 2) niedrige Brennstoffsinterdichte <87% TD, im
besonderen =85% TD, 3) besonders groPe Anfdlligkeit des Hillmaterials
1.4981 gegen spannungsriBkorrosionsdhnliches Versagen (dabei keine be-
sondere Empfindlichkeit gegen Hullinnenkorrosion ohne mechanische Be-
lastung).

Zur Oberpriifung des Einflusses von Brennstoffverunreinigungen wurden
Labor-Kriechberstversuche an HiilTrohrproben durchgefiihrt, iiberwiegend
mit dem Hiulimaterial 1.4970. Dabei wurde ein ausgeprdgt verformungs-
armes Versagen bei kombinierter Einwirkung von Halogenen, besonders
von Chlor, und Sauerstoff festgestellt /5/.

Im anschlieBenden Seminarbeitrag wird die kombinierte mechanisch-chemi-
sche Wechselwirkung Brennstoff/Hiille ausfiihrlicher behandelt (s.a. /6/).
Dem entsprechenden Hiillversagenstyp muf kiinftig noch groBe Aufmerksam-
keit gewidmet werden, weil hier Schadensursachen und -ablauf komplex
und nur schwer systematisch zu erfassen sind.

6. KNK II/1-Brennstabdefekte

Die im 1.Testcore des KNK II aufgetretenen zwei Brennstabschaden schei-
nen verschiedene Fdlle des Hiillversagens durch mechanisch-chemische
Wechselwirkung zu exemplifizieren. Im BE 208 BN handelt es sich um ei-
nen Frilhschaden bei einem Tokalen Abbrand von etwa 1,2 At.-% (Tokale
Stableistung etwa 290 W/cm) im Brennstoffabschnitt mit dem stdrksten
Hillangriff (bei der hochsten Hiilltemperatur, THi = 630°C). Die ur-
sdchliche mechanische Beanspruchung der Hiille konnte auf einer groBen,
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bleibenden Verlagerung von Brennstofffragmenten beruhen, die durch
starke Nachsinterung des Brennstoffes gegeneinander verschiebbar gewor-
den sind, besonders bei Abschaltvorgdngen. Abb. 6 zeigt die Lockerung
der Brennstofffragmente. Moglicherweise wird damit auch die Exhalation
reaktiver Spaltprodukte aus dem heiBen Brennstoffinnern begiinstigt.

Zur quantitativen Beschreibung der bestrahlungsbedingten Nachsinterung
des Brennstoffes kann die Formulierung in Abb. 7 dienen, Die abbrand-
bezogene Geschwindigkeitskonstante C2 zeigt, da die im obigen Sinn ge-
fahrlichste Phase, der Abschluf der Nachsinterung, nach einem lokalen
Abbrand von 0,5 - 1 At.-% zu erwarten ist. Spater wir die Situation
durch die Brennstoffschwellung wieder verbessert.

Das so beschriebene friihe Hiillversagen wdre in erster Linie durch die
niedrige Brennstoffsinterdichte (Sollwert 86,5% TD) bestimmt, die auch
schon fiir die frihen DFR 455-Schdden mitverantwortlich gemacht wurde
(s. Abschnitt 5). Die versagende Hiille bestand auch hier aus dem Ma-
terial 1.4981.

Der Brennstabschaden in BE 202 IA ist eher mit einer zwangsidufigen me-
chanischen Wechselwirkung Brennstoff/Hllle in Zusammenhang zu bringen,
die nach einem Abbrand von 3 - 4 At.-% auf jeden Fall einsetzt. Dieser
Schaden entstand am Stableistungsmaximum nach einem Abbrand von etwa

5 At.-%. Abb. 8 zeigt an den Querschnitten von Nachbarstdben, daf auf
diesem Abbrandniveau tatsachlich ein fester Kontakt zwischen Brennstoff
und Hiille, mindestens im heiBen Zustand, bestand. Eine Analyse der MeB- .
werte fiir die Hilldurchmesservergroferung unter Bestrahlung (unter Be-
riicksichtigung der geschatzten Hiillschwellung) ergab, daB die plasti-
sche Hiilldehnung <0,2% ist. Sie blieb damit im Bereich der am Ende von
Abschnitt 4 erwdhnten singularen Hiilldehnung, die wahrscheinlich durch
wenige Abschalt-Anfahrvorgdnge mit relativ starker Brennstoffverlage-
rung in der Phase beginnender mechanischer Wechselwirkung Brennstoff/
Hille verursacht werden kann. Diese Hiilldehnung erscheint fiir ein evtl.
rein mechanisches Hiillversagen zu gering. Man kann daher annehmen, dafB
auch dieser Hiuillschaden unter zusdtzlicher chemischer Einwirkung ent-
stand. Im Schadensbereich wurde an der Hiillinnenseite auch noch ein
schwacher Korngrenzenangriff bis 40 um Tiefe gefunden (THi = 570°C).
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Als Ursache fiir den Hlllschaden ist hier in erster Linie eine besonders
hohe Reaktivitdt des eingesetzten Brennstoffes zu vermuten, wenn auch
haufige Abschaltungen im KNK II-Betrieb zu einer ungewthnlich starken
mechanischen Belastung der Hille béigetragen haben konnen.Die hohe
Brennstoffreaktivitdt konnte durchaus mit der niedrigen Brennstoffsin-
terdichte (Sollwert 86,5% TD) zusammenhangen, wie sich aus Abb. 9
qualitativ entnehmen 18Bt. Beobachtungen liber die Gefligeausbildung,
Spaltproduktumverteilung und Hullinnenkorrosion an den Nachbarbrenn-
stdben des Defektstabes deuten zwar auf eine "heifRe Ecke" von BE 202 IA
in der Umgebung des Defektstabes hin; das konnte aber auch nur durch
Brennstoffchargeneinflisse innerhalb der Abnahmetoleranzen bedingt sein.
Es bleibt hinzuzufiigen, daB auch hier die Hiille aus dem Material 1.4981
bestand; das galt aber filir alle Brennstdbe in BE 202 IA.

7. Folgerungen

- Wegen der vermuteten unglinstigen Auswirkungen niedriger Brennstoff-
sinterdichte im Hinblick auf die kombinierte mechanisch-chemische
wech§e1W1rkung Brennstoff/Hiille erscheint der Obergang zu betrdcht-
1ich hoherer Brennstoffdichte angezeigt. Brennstoffschmierdichten
bis zu 88% TD sind als zuldssig anzusehen. In einem gemeinsamen CEA-
DeBeNe-Bestrahlungsexperiment POUSSIX soll die Moglichkeit einer wei-
teren ErhShung der Brennstoffdichte untersucht werden.

- An der Brauchbarkeit des Referenzhiillmaterials 1.4970 haben sich un-
ter den hier behandelten Aspekten keine Zweifel ergeben, im Gegen-
satz zum Hiillmaterial 1.4981, das hinsichtlich kombinierter mecha-
nisch-chemischer Wechselwirkung mit dem Brennstoff Schwdachen ver-
muten 1dRt. In Labor-Kriechberstversuchen unter geeigneter chemischer
Einwirkung soll die Neigung verschiedener Hullmaterialien zu ausge-
pragt.verformungsarmem Versagen vergleichend gepriift werden.

- Das Auftreten von Hiilldehnungspeaks durch Césium-Ansammlung muB an
Reaktorbrennstdben normaler Lange iberprift werden.

- Nach langerer Reaktorleistungsreduktion bzw. bei vorhersehbarer Stab-
leistungserhohung ist die Leistungssteigerung sehr langsam durchzufiihren.
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- Fiir Brennstabe mit niedriger Brennstoffsinterdichte scheint ein an-

fanglicher Betrieb mit niedriger (im besonderen eigens verminderter)

Stableistung nicht vorteilhaft zu sein.
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Abb. 4: Berechnete Ayx/%-Grenzen fiir den Beginn plastischer Deh-
nung der 1.4970-Hiille eines 6 mm-UO»-PuOs>-Brennstabes bei
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Abb. 6: Bewegliche Brennstofffragmente und Hiillinnenkorrosion nach
ca. 1% Abbrand etwa 7 cm unterhalb des oberen Brennstoff-

endes im ersten KNK II-Defektstab
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porositats-Abnahme durch bestrahlungsbedingte Nachsinterung
mit experimentellen Ergebnissen sowie einer konservativen
Empfehlung flir die maBgebenden Konstanten

Abb. 8: Fester Kontakt Brennstoff/Hiille (im Hinblick auf heiBen Zu-
stand) nach ca. 5% Abbrand in der Umgebung des zweiten
KNK II-Defektstabes
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Abb. 9: Vorteile durch hohere Brennstoff-Tablettendichte
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Kombinierte mechanisch-chemische Wechselwirkungen
Brennstoff/Hiille

0. Gotzmann

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Institut fir Material- und Festkorperforschung

1. Einleitung

Flir sich allein betrachtet sind sowohl die chemischen wie auch die mechani-
schen Wechselwirkungen fiir den Brennstab nicht besonders gefahrlich. Die
chemischen Wechselwirkungen fiihren zu Angriffstiefen, die in den meisten
Fallen 50 um nicht erheblich iliberschreiten. Gelegentlich konnen Hiill-
schadigungen bis Tiefen um 150 um gefunden werden. Es sind auch schon
Angriffstiefen um und uUber 200 pm beobachtet worden /1/. Doch das sind
dann schon Ausnahmen. Mechanische Wechselwirkungen mit nennenswerten Hull-
belastungen treten im Normalfall nicht auf, weil der Brennstoff durch be-
strahlungsinduziertes Kriechen sein im allgemeinen noch vorhandenes Leer-
volumen ausniitzen kann /2/. Kritisch fiir die Hiille wird es jedoch dann,
wenn beide Wechselwirkungsarten zusammen auftreten. Das gemeinsame Auf-
treten kann dabei gleichzeitig oder nacheinander stattfinden. Das gleich-
zeitige Auftreten wiirde zu spannungsrifkorrosionsghnlichen Hullrissen
fiihren. Solch ein Bruchmechanismus ist flir Stahlhiillen schon postuliert
worden (fuel adjacency effect /3/), aber noch nicht direkt zur Schadens-
deutung herangezogen worden. Voraussetzungen fiir einen solchen, durch die
chemische Umgebung beglinstigten Bruchvorgang kdnnten bei hoheren Abbrén-
den (>6 at.%) im Brennstab vorhanden sein. Eher moglich ist dagegen die
Kombination von chemischen und mechanischen Wechselwirkungen, wenn sie
nacheinander erfolgen; d.h., wenn die durch Korrosion geschwédchte Hiille
im weiteren Verlauf des Reaktorbetriebs auch noch vom Brennstoff mecha-
nisch belastet wird. Dafilr bedarf es jedoch besonderer Voraussetzungen,
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wie sie z.B. im Kapselbestrahlungsexperiment MOL 8 B/C vorhanden wa-
ren.

2. MOL 8 B/C-Kapselbestrahlungen

Das Experiment war geplant, um Gasfreisetzung und mechanische Wechsel-
wirkungen zu untersuchen. Brennstoffdichte, Spaltbreite und Stablei-
stungen waren die Parameter. Insgesamt wurden 12 Stdbe bestrahlt;
fiinf davon gingen zu Bruch. Sowohl Hullinnenkorrosion wie auch Hiill-
aufweitung wurden beobachtet. Die Defekte werden auf eine Kombination
von chemischer und mechanischer Wechselwirkung zwischen Brennstoff und
Hiille am gleichen Ort, jedoch nicht zur gleichen Zeit, zuriickgefiihrt
/4/. Die "besonderen Voraussetzungen" sind vor allem in der Tatsache
begriindet, daR bei diesen Kapselversuchen, mit stagnierendem NaK als
Kiihlmittel, das Leistungsmaximum sich am gleichen Ort befand wie das
Temperaturmaximum der Hiillinnenseite. Weitere Voraussetzungen sind in
den Herstellungsdaten (Brennstoffdichte, Spaltbreite) und in der Be-
triebsweise (Stableistung, Leistungswechsel) zu finden. Die Angaben
flir die einzelnen Stdbe sind in der Tab. 1 aufgefiihrt. Die mechani-
schen Wechselwirkungen wurden begiinstigt durch die hdaufigen Lastwech-
sel, die ein Charakteristikum fiir den BR 2-Betrieb sind, und die che-
mischen Wechselwirkungen durch hohe Brennstofftemperaturen, die sich
aufgrund niederer Brennstoffdichten und/oder hoher Stableistungen er-

gaben.

Die Ergebnisse aus den Messungen ilber die Hullaufweitung sind in der

Abb. 1 wiedergegeben. Die Angaben beziehen sich auf die Maximalwerte

je Stab, die jeweils um die Position des Leistungsmaximums gemessen
wurden. Die Auftragung der auf den Abbrand bezogenen Werte Ulber der
Brennstoffdichte veranschaulicht, daf die Durchmesserzunahme, die we-

gen des epithermischen Flusses und des geringen Innendruckes allein

der mechanischen Wechselwirkung mit dem Brennstoff zuzuschreiben ist,
nicht nur eine Funktion des Abbrandes war. Die Tatsache, daB unterschied-
Tiche ABhdngigkeiten von der Brennstoffdichte fiir Hoch- und Nieder-
leistungsstabe gefunden wurden, deutet im Zusammenhang mit der beson-
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deren Betriebsweise des BR 2 darauf hin, daB ein durch Leistungs-
"rampen" verursachter Hillaufweitungsmechanismus bzw. Brennstoffschwell-
mechanismus wirksam geworden ist /12/.

3. Mechanische Wechselwirkungen Brennstoff/Hiille

Diesen Mechanismus, der durch Leistungserhthungen zu Hiillaufweitungen
filhrt, erkldrt man sich wie im folgenden beschrieben /2/, die gezeigte
Skizze (Abb. 2) soll dabei Hilfestellung leisten:

Bei der Riickmahme der Leistung nach Vollastbetrieb schrumpft der Brenn-
stoff weg von der Hiille. Bestand vor der Leistungsminderung kein fester
Kontakt zwischen Brennstoff und Hiille, 6ffnet sich zwischen beiden ein
glatter Spalt. War jedoch der Kontakt mechanisch geniigend stabil, wie

er z.B. durch eine Reaktionszone bewirkt werden kann, trennt sich der
Brennstoff nicht glatt von der Hiille. Es entstehen bevorzugt Umfangs-
risse in der BrennstoffauBenzone mit ausgefranzten Oberfldchen. Wird

nun der Brennstab, bevor er wieder auf Vollast zuriickgefiihrt wird, auf
einem Leistungsniveau gefahren, bei dem noch Materialtransporte durch
Verdampfungs-/Kondensationsprozesse stattfinden, fiillen sich die hiill-
seitigen Hohlrdume der ausgefranzten Umfangsrisse mit Kondensat. Bei

der folgenden Leistungserhthung passen die Oberfldchen nicht mehr zusam-
men. Ist die Leistungserhohung geniigend schnell (“Rampe"), so daB durch
bestrahlungsinduziertes Kriechen der Brennstoff dem Druck nicht nach-
gibt, wird die Hiille aufgeweitet. Beim Vollastbetrieb werden die ent-
standenen Hohlrdume weiter aufgeflillt. Was im Brennstoff als Spur die-
ses ganzen Vorganges zurlickbleibt, sind Poren im AuBenbereich. Bei ei-
ner neuen Leistungsabsenkung kann sich das Ganze wiederholen, und bei
jeder Leistungserhdhung erfdahrt die Hiille eine weitere Ausdehnung. Ist
die Dehnungsfahigkeit erreicht, bzw. wird bei einem Ruck die Belastungs-
fahigkeit der Hiille uUberschritten, kommt es zum Bruch. Im Brennstoff

ist eine neue Porenpopulation, also zusdtzliches Leervolumen entstan-
den. Ein Teil von dem, was die Hiille nachgegeben hat, ist ein Beitrag zum
Brennstoffschwellen geworden. Der Rest ist Teil der Zentralkanalauf-
weitung. Da der Vorgang sich so mit meRbarem Effekt nur abspielen kann,
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wenn ein geniigend fester Zusammenhalt zwischen Brennstoff und Hiille besteht und
dieser Zusammenhalt praktisch nur iiber eine Reaktionszone hergestellt wird,
kann er auch als eine Kombination von chemischer und mechanischer Wechsel-
wirkung betrachtet werden. Das Ausmaf der chemischen Wechselwirkung braucht
dabe’i niéht grof zu sein. Theoretisch geniigen schon kleine Reaktionszonen
(~10—20/bm). Eine besonders starke Korrosion der Hiille erhoht den Hillauf-
weitungs- bzw. Brennstoffschwelleffekt nicht. Sie verringert allerdings deren

Belastungs- bzw. Dehnungsgrenze.

4, Chemische Wechselwirkungen Brennstoff/Hiille

Fiir den Hiillangriff sind im wesentlichen zwei Mechanismen denkbar: ein durch
das Spaltprodukt Cdsium induzierter Angriff und ein durch das Spaltprodukt
Tellur induzierter Angriff. Der durch Tellur verursachte Angriff wird aufgrund
von Ergebnissen aus Glilhversuchen allgemein als gefdhrlicher angesehen /5/. Das
Tellur ist in der Lage mit allen drei Hauptkomponenten des Stahles Reaktions-
produkte zu bilden, wahrend das Casium nur zusammen mit dem Sauerstoff die
Hille angreift und bei dem in den Brennstaben normalerweise herrschenden Sauer-
stoffpotential (~¥-100 kcal/mol O2) nur mit dem Chrom reagiert.

Ein durch Tellur induzierter Angriff ist jedoch nur moglich, wenn im Brennstab
auch ein geniigend hohes Tellurpotential vorhanden ist. Da das Tellur am ehesten
mit dem Cdsium reagiert, wenn man seine Reaktionsmoglichkeiten im Brennstab in
Betracht zieht, ist das nur der Fall, wenn entweder das Verhdltnis von Tellur
und Jod (und ihrer Homologe) zu Casium (und seinen Homologen) giinstig ist, oder
wenn das Casium durch Reaktionen mit dem Brennstoff bzw. anderen Spaltprodukten
(Mo) abgebunden (gegettert) wird. Ein fir den Tellurangriff giinstiges Verhdlt-
nis liegt vor, wenn Cs/2Te+J€l ist. Das ist am Anfang der Bestrahlung der Fall,
bei verunreinigungsfreiem Brennstoff nur wdhrend einiger Tage. Da innerhalb die-
ser Frist (auch bei hoher Leistung) insgesamt knapp 0.5 at.ppm Tellur (+Selen)
erzeugt werden und davon nur ein Bruchteil fiir Reaktionen mit der Hiille zur Ver-
fligung stehen kann (der Hauptteil wird vom Cs abgebunden), ist es eigentlich
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schwer vorstellbar, daB in dieser Zeit vom Tellur eine nennenswerte Schadigung
der Hiille erfolgt. Der Gehalt an freiem, von Casium nicht abgebundenem Tellur
liegt wdhrend dieser Zeit bei 0,1 at ppm, was in seiner Wirksamkeit mit einem
Chlorgehalt von 3,5 Gew. ppm vergleichbar ist.

5, Casium-induzierter Hiillangriff

Abgesehen also von dieser Anfangsphase dominiert das Cdsium. Fiir die Hiillinnen-
korrosion ist daher im allgemeinen auch eher ein durch Cdsium verursachter
Angriff verantwortlich zu machen. Casium kann die Hiille jedoch nur angreifen,
wenn die Brennstoffoberflache eine hohere Temperatur hat als die Hiillinnen-
seite. Out-of-pile Versuche, die mit Casium auch bei isothermen Verhdltnissen
zu einer Hillkorrosion filhrten, waren fir die Situation im Brennstab nicht re-
prasentativ. Dagegen reagiert das Cdasium mit der Hiille auch bei einem Sauer-
stoffpotential unterhalb dem in der Literatur /5, 6/ angegeben Niveau. Die Gren-
ze nach unten diirfte das Bildungspotential von Chromoxid (Crp03) sein. Bei den
zitierten Versuchen haben die als "buffer" eingebrachten Oxide (Cry03) das
Casium gegettert.

Wie schon gesagt, spielt fiir den Angriff mit Cdsium der Temperaturunter-
schied zwischen Brennstoff und Hiille die entscheidende Rolle /7/. Besonders
Positionen mit relativ hohen Brennstoffoberflachentemperaturen sind gefahrdet,
da hier im Gleichgewicht mit dem Brennstoff, der Quelle des reaktiven Stoffes,
ein hoher Casiumpartialdruck erzeugt wird. Alle Parameter, die die Brennstoff-
oberflachentemperatur beeinflussen, sind fiir die Hiillinnenkorrosion von Be-
deutung, d.h. hohe Stableistung, groBer Brennstoff/Hiille-Spalt und niedere
Brennstoffdichte erhohen die Angriffswahrscheinlichkeit. Zur Deutung der Hiill-
schaden der Mol 8 B/C-Stabe wurde diese Angriffsart herangezogen. Wie man aus
den Ergebnissen in der Abb. 3 erkennen kann, sind die groBen Angriffstiefen
(»50 m) alle in Staben mit niederer Brennstoffdichte gefunden worden. Auf-
grund der Nachsinterung bleibt in solchen Staben der Spalt der Hiille ldngere
Zeit offen, so daB die Bedingungen fiir den Hiillangriff) heiBe Brennstoff-
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oberfldche) genligend Tange vorherrschen. Flir eine starke Hiillinnenkorro-
sion waren im Falle von MOL 8 B/C die Bedingungen besonders giinstig, da
die Stelle mit der hochsten Brennstoffoberfidchentemperatur (giinstige
thermodynamische Bedingungen) mit der Stelle hochster Hiillinnentempera-
tur (glinstige kinetische Bedingungen) zusammenfiel.

6. Kombination der Wechselwirkungen in MOL 8 B/C

TRy 0 BNWY LI | L L LY

Die Korrosion war schon genligend weit fortgeschritten und die Hille ge-
schwacht bzw. versprodet, bevor der Brennstoff sich an die Hiille anleg-
te, was die Voraussetzung flir das Zustandekommen der mechanischen Wech-
selwirkungen war. Nach dem Schliefen des Spaltes war es mit den glinsti-
gen Bedingungen flr den Hullangriff um die Position des Leistungsmaxi-
mums vorbei. Mit jeder Lastfolge nahmen jedoch die mechanischen Wechsel-
wirkungen zu. Die Zunahme je Zyklus war um so stdrker, je hoher die
Stableistung (Brennstofftemperatur) war. Da jedoch die Stdbe mit niederer
Leistung die meisten Zyklen erfuhren, haben sie die stdrksten Effekte
gezeigt, aber auch nur dort, wo die Zyklen effektiv waren. Das war nur
der Fall mit hochdichtem Brennstoff, da sich hier durch das "unrestrained
swelling" der Brennstoff frilh an die Hiille anlegte. Beim niederdichten
Brennstoff blieb wegen des Nachsinterns das Zyklieren fiir ldngere Zeit
wirkungslos.

Wie aus der Tabelle zu entnehmen ist, sind Stdbe mit niederer und mit
hoher Dichte zu Bruch gegangen. Beim defekt gewordenen niederdichten
Stab waren die Bedingungen flir den Hillangriff besonders giinstig (niede-
re Dichte und noch relativ hohe Leistung). Die hohe Zyklenzahl verbun-
den mit der relativ hohen Leistung haben nach der Kontaktherstellung
dann auch noch geniigend mechanische Belastung gebracht. Beim defekten
hochdichten Stab mit niederer Leistung war der Beitrag der mechanischen
Wechselwirkungen am Versagen vorherrschend. Die Bedingungen fiir die
Innenkorrosion waren hier nicht besonders giinstig. Am Bruch des hoch-
dichten Stabes mit hoher Leistung konnen beide Wechselwirkungsarten zu
gleichen Teilen verantwortlich gemacht werden.
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Bei den beiden Tetzten Stdben in der Tabelle handelt es sich um einen
Sonderfall. Bei beiden Staben waren Tabletten mit unterschiedlicher
Dichte und unterschiedlicher Spaltbreite aufeinandergestapelt. Diese
Situation schafft giinstige Voraussetzungen fiir die chemische und die
mechanische Wechselwirkung, wie auch fir ihre Kombination an der glei-
chen Stelle. Zur Erlduterung sei auf Abb. 4 verwiesen. Die grofe Spalt-
breite bewirkt eine hohe Brennstoffoberfldchentemperatur und damit ein
hohes chemisches Potentials des reaktiven Elementes (Cdsium). Die klei-
nere Spaltbreite daneben ermoglicht ein frilhes Spaltschliefen und da-
mit einen frilhen Beginn der mechanischen Wechselwirkungen. Da hier die
Brennstoffobeffl5chentemperatur niederer ist als in der benachbarten
Zone mit grofer Spaltbreite, findet hier auch bevorzugt die Kondensation
der in den heiferen Brennstoffzonen verdampfenden Materie statt. Es
wird also quasi Material aus Zonen mit groBer Spaltbreite in Zonen mit
niederer Spaltbreite transportiert, was den Zyklen-bedingten Effekt
der Hullaufweitung noch beglinstigt. Stellen, wo Tabletten mit unter-
schiedlicher Spaltbreite oder Dichte nebeneinander liegen, sind also
besonders gefahrdet. In diesen Stdben sind die groBten Angriffstiefen
gefunden worden. Ihr Versagen erfolgte relativ friih, obwohl die Her-
stellungs- und Betriebsbedingungen sonst von denen der anderen Stabe
nicht abwichen.

7. Tellur-induzierter Hiillangriff

Obwoh1 das Cdsium im Brennstab mengenmdBig wahrend fast der ganzen Be-
triebszeit vorherrscht, bekommt auch das Tellur seine Gelegenheit, mit der
Hiille zu reagieren. Bei geniigend hohem Sauerstoffpotential wird das Ca-
sium durch Reaktionen mit dem Brennstoff (zu Cdsiumuranat), mit Spalt-
produkten (zu Casiummolybdat) oder mit der Hiille (zu Cédsiumchromat) so
stark abgebunden bzw. seine chemische Aktivitat wird so stark reduziert,
daB das Tellur mit einigen HiilTkomponenten reagieren kann. Da bei dem
dann herrschenden Sauerstoffpotential das Chrom oxidiert wird, ist es
bevorzugt das Eisen, das mit dem Tellur eine Verbindung eingeht. Wird
das Casium vorwiegend durch die Uranatbildung gegettert, finden die
durch Tellur induzierten Angriffe am wahrscheinlichsten am heiBen
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Brennstoffsaulenende oder im Brutstoff statt /7/. Wird das Cdsium
durch die Chromat- oder Molybdatbildung gegettert, ist die Positio-
nierung nicht so eindeutig. Auf jeden Fall begiinstigt ein guter Kon-
takt zwischen Brennstoff und Hulle den Angriff durch Tellur (im Gegen-
satz zur Situation mit dem Césium). Die Chromatbildung, die nach der
Gleichung

Cs,Te + (Fe,Cr,Ni) . + 2 0, = Cs,Cr0, + FeTe + (Ni)

SS

ablauft, veranschaulicht die Gefahrlichkeit des Hullangriffs durch ei-

ne Mischung aus Cs und Te bei geniigend hohem Sauerstoffpotential. Da
beide Partner des Casiumtellurids in gleichem MaBe mit verschiedenen
Komponenten des Stahles reagieren konnen, entsteht im Verlauf der Reak-
tion keine Aktivitdtserniedrigung eines der reaktiven Elemente. Dieser
kombinierte Angriff muB zu einem homogenen Abtrag des Hiuillmaterials fiih-
ren, da er praktisch das gesamte Material der Hiille beansprucht. Dage-
gen ist mit Cdsium allein (und auch durch Tellur allein, wenn kein Sauer-
stoff vorhanden ist) ein Korngrenzenangriff vorstellbar, da von den
HiilTkomponenten bevorzugt das Chrom reagiert. Die Moglichkeit, daB Tellur
sich am Hillangriff beteiligt, ist nicht nur wegen des oben geschilder-
ten Reaktionsablaufs gefahrlich. Wie amerikanische Untersuchungen ge-
zeigt haben /3/, konnen schon durch diinne, fllissige Tellur- oder
Telluridschichten spannungsrifkorrosionsdhnliche Effekte bei Stdhlen aus-
gelost werden. Der Umstand, daB das Tellur nur wirksam war, wenn sich etwas
Casium in der Flussigkeit befand /3/, deutet wahrscheinlich darauf hin,
dap die Sauerstoffschichten auf den Oberfldchen der rostfreien Stdhle
erst weggegettert werden muf3iten. In Versuchssystemen mit grofen Mengen
Tellur, war der SpannungsriBkorrosionseffekt bei Stdhlen auch ohne die
Gegenwart von Casium sichtbar /8/. Wahrscheinlich konnten in diesem Fall
die Sauerstoffschichten durch Auflgsung im Tellur entfernt werden, da
aufgrund der groBen Menge eine Sattigung nicht erreicht wurde.

8. EinfluB der Verunreinigungen

Vor etwas Uber einem Jahr ist zu diesem Thema schon ausgefiihrt wor-
den, daB von den vielen Elementen, die als Verunreinigungen spezifiziert
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werden, nur Chlor und Fluor von Bedeutung sind /9/. Den Ausfiihrungen

von damals soll hier noch etwas hinzugefiigt werden. Von den Verun-
reinigungen erwartet man am ehesten eine Wirkung zu Beginn der Bestrah-
lung, da in deren Verlauf der Brennstoff mit korrosiven Spaltprodukten
geniigend stark verunreinigt wird. Wenn nun das Verh&ltnis von Cdsium

zu Tellur die Bedeutung hat, die man ihm aufgrund von Simulationsexperi-
menten zubilligt /3,5,8/, dann konnen die Halogenverunreinigungen die
Bedingungen fiir den Hiillangriff beeinflussen, da sie bevorzugt das
Casium abbinden. Aus dem vorher schon angefiihrten Verhdltnis von

Cs/(2Te + J) wird dann das Verhdltnis:

Cs/(2Te + J + C1 + F),

das den Wert von 1 oder dariiber haben muf, damit das Tellur nicht die
Hiille angreifen kann. Befinden sich nennenswerte Mengen an Halogen-
verunreinigungen im Brennstoff, treffen die Ausfiihrungen in Abschnitt
4, die fiir den verunreinigungsfreien Brennstoff gemacht wurden, theore-
tisch nicht mehr zu.

Kohlenstoff ist ein Verunreinigungselement, von dem angenommen wurde,
daB es den spa1tprodukt1nduzierten oxidativen Hullangriff beschleunigt
/11/, also nicht nur am Anfang der Bestrahlung wirkt. Out-pile Versuche
in unserem Institut haben jedoch ergeben, daf auch groBe Kohlenstoff-
verunreinigungen die Hiillinnenkorrosion nicht verstdrken. Es hat sich
vielmehr gezeigt, daB bei Reaktorbetriebstemperaturen (600 - 700°C) und
einem Sauerstoffpotential liber der Oxydationsschwelle des Stahles von
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der Hiille kein Kohlenstoff aufgenommen wird. Aufkarburierung der Stahl-
proben fand nur bei geringem Sauerstoffpotential statt.

Andere, in den Spezifikationen genannte Verunreinigungen haben auf die
Hiillinnenkorrosion keinen Einfluf3 /9/.

9. SchluBbemerkungen

Die Kombination von mechanisch-chemischen Wechselwirkungen ist wahr-
scheinlich ein seltener Fall im normalen Reaktorbetrieb. Die hier ge-
schilderten Situationen sollen auch nur veranschaulichen, unter wel-
chen Bedingungen sie auftreten konnen. Die mechanischen Wechselwirkungen
werden begiinstigt durch haufige Lastfolgen, wenn das Niveau vor der |
Leistungserhohung so hoch ist, daB Materialtransporte im Brennstoff
uber Verdampfungs-Kondensationsprozesse stattfinden. Die chemischen
Wechselwirkungen werden begiinstigt durch hohe Stableistung und niedere
Brennstoffdichte. Besonders gefahrlich sind Tablettenstapel mit unter-
schiedlicher Spaltbreite bzw. Brennstoffdichte. Sie ermdglichen die
Kombination von mechanisch-chemischen Wechselwirkungen. Bei den Ver-
unreinigungselementen ist besonders auf den Gehalt von Halogenen zu
achten.
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Tabelle 1: Herstellungs- und Betriebsdaten fiir MOL 8B/C

Full- Leistung HU11tem- Reaktor Hillauf-
dichte peratur Zyklen weitung
% TD Ki/m °c %
79 48/35 690/585 31 0,6 Defekt
79 45/38 660/630 26 0,1
82 59/47 697/610 22 0,6
82 59/47 665/575 22 0,4
82 38/29 623/505 34 0,1
82 38/30 715/580 33 0,2
90 56/46 695/640 25 0,4 Defekt
90 58/48 632/555 23 0,3
90 34/28 718/615 38 1,5 Defekt
90 39/30 700/585 36 1,8
5
& 8 56/42 715/600 19 0,6 Defekt
. 5=
iSf? 86 59/47 670/585 19 0,6 Defekt
5
=0
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Abb. 1: Abbrandbezogene Hiillaufweitungsrate in Abhangig-
keit von der Brennstoffdichte bei verschiedenen
Stableistungsniveaus
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Abb. 2: Schematische Darstellung des Hillaufweitungs-
mechanismus bei einem Stableistungszyklus
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Abb. 4: Schema zur Kombination der Brennstoff/Hiille-Wechsel-
wirkungen an TablettenstdBen zwischen unterschied-
lichen Spaltbreiten
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Stand der HiilTmaterialentwicklung fiir das SNR-Referenzkonzept
- kritische Materialprobleme -

W. Schneider, K. Herschbach, L . Schafer,
M. Schirra, Ch., Wassilew und K . Ehrlich
Institut fir Material- und Festkorperforschung II
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH

Unter dem EinfluB der energiereichen Neutronenbestrahlung im Kern schneller
Brutreaktoren erleiden die beim Bau von Brennstab und Kasten benutzten Stahle
Veranderungen ihrer Eigenschaften, die zu einer Einengung der ohne Bestrahlung
gegebenen Standzeiten flihren. Aus der Mannigfaltigkeit der Effekte sollen hier
diejenigen angegeben werden, die nach der jetzigen Kenntnis als die mdglicher-
weise den Einsatz begrenzenden Parameter angesehen werden missen. Es handelt
sich im wesentlichen um die drei Effekte:

1. Dimensionsinstabilitat durch Porenschwellen und In-pile Kriechen,

2. Anderungen der Zeitstandeigenschaften durch die Bestrahlung,

3. EinfluB der Innenkorrosion durch Spaltprodukte auf Festigkeit und Duktili-
tat.

1. Dimensionsinstabilitat durch Porenschwellen und In-pile Kriechen

Die meisten Bestrahlungseffekte der Werkstoffe beruhen darauf, daB von den
energiereichen Neutronen Gitteratome aus ihrer Bindung gelost, beschleunigt und
dadurch zu Verlagerungseffekten mit anderen Gitteratomen gezwungen werden. Dies
fiihrt dazu, daf im FluPBmaximum eines Briiters jedes einzelne Atom im Mittel alle
150 Stunden einmal aus seiner Lage entfernt wird. Die verlagerten Atome bele-
gen, sobald sie ihre Bewegungsenergie durch die Wechselwirkungen mit anderen
Atomen ausreichend abgegeben haben, Zwischengitterpldtze und hinterlassen an
ihrem urspriinglichen Platz eine Leerstelle. Diese Punktdefekte werden nahezu
samtlich dadurch ausgeheilt, daB ein Zwischengitteratom und eine Leerstelle,
wenn sie einander genligend nahe sind, spontan rekombinieren, oder daf3 sie durch
Diffusion zu Defektsenken gelangen, in denen sie vernichtet werden. Solche
Senken sind sowohl innere Oberflachen wie Korngrenzen oder Ausscheidungen, als




— 126 —

auch Gitterfehler wie Versetzungen, an denen die Punktdefekte durch Ver-
groBerung oder Verkleinerung der Halbebenenstufe ihren Defektcharakter verlie-
ren. Die hohe Mobilitat dieser Gitterdefekte beeinfluBt alle diffusionsbe-
stimmten Prozesse im Material dahingehend, daB diese Vorgdnge unter Bestrahlung
schneller ablaufen als ohne den EinfluB der punktfehlererzeugenden Neutronen.
Ein kleiner Rest der gebildeten Defekte jedoch wird den Rekombinations- bzw.
Annihilationsvorgdangen entzogen und fiuhrt so zu bleibenden Veranderungen des
Werkstoffes. Die Leerstellen konnen zu Poren kondensieren, und die Uberschissi=
gen Zwischengitteratome formieren sich zu planaren Versetzungsringen, auch
Loops genannt, oder tragen an Korngrenzen zu einem Kristallwachstum bei. Zu
Beginn der Bestrahlung ist der Anteil dieser bleibenden Defekte sehr gering.
Von mehr als tausend gebildeten Punktfehlerpaaren trdgt nur eines zur Volumen-
vergroBerung des Werkstoffes bei. Da durch die erhohte Diffusion die Ver-
setzungsstruktur, die maBgeblich an der Annihilation der Punktfehler beteiligt
ist, einem Gleichgewichtszustand zustrebt, und andererseits durch Ausschei-
dungs- und Segregationseffekte die Effektivitat der Punktfehlersenken stark
beeinfluBt wird, steigt bei hohen Bestrahlungsdosen der Anteil der Uberlebenden
Defekte auf 1:200 an.

Diese Umverteilung des Materials macht sich makroskopisch durch Dimensionsver-
groperung und Aufweitung des Hiillrohrs bemerkbar und fuhrt zu unerwinschten
mechanischen Wechselwirkungen der Brennstdbe mit ihren Abstandshaltern und zu
moglichen Problemen bei der Brennelementzerlegung. Deshalb wird vorgegeben, daB3
das Porenschwellen groBenordnungsmaBig den Wert von 10% Volumenanderung nicht

uberschreitet.

.Da das Porenschwellen aus dem sehr kleinen Rest nichtannihilierter Punktdefekte
hervorgeht, also quasi aus der Differenz zweier sehr grofer Zahlen, erscheint
erklarlich, daB kleine Anderungen im Ausgangszustand oder 1in den Bestrahlungs-
bedingungen, die die Erzeugungs- oder Vernichtungstermine der Punktfehler nur
geringfligig beeinflussen, doch zu deutlich verschiedenem Schwellen fiihren kon-
nen was die Vorhersage des Volumenschwellens natilirlich sehr erschwert. Der
Extrapolierbarkeit des Schwellverhaltens sind deshalb enge Grenzen gesetzt.

Allgemein lassen sich zum Porenschwellen in Stahlen folgende Aussagen machen:
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1. Die Konzentration an Poren nimmt mit zunehmender Bestrahlungstemperatur
stark ab.

2. Die PorengroBe, meist angegeben als mittlerer Porendurchmesser, erhoht sich
mit der Temperatur.

3. Das Schwellvolumen durchlauft in Abhangigkeit von den beiden vorgenannten
GroBen mit steigender Temperatur ein Maximum, dessen Lage fiir die verschie-
denen Stahle unterschiedlich zwischen 400 und 550 OC liegt.

4, Die gebrduchlichsten Ansdtze zur Beschreibung der Dosisabhangigheit des
Schwellens benutzen einen Potenzansatz mit Exponenten von 1,5 bis 3, um dann
bei hoheren Dosen in ein lineares Modell iberzugehen. Die zweite Beschrei-
bungsart verzichtet auf einen Obergangsschwellbereich und beschreibt das
Schwellen als linear von der Dosis abhangig, sobald der sog. Threshold, die
Neutronendosis, bei der Schwellen einsetzt, erreicht ist.

Fiir den derzeitigen Kenntnisstand zeigt Bild 1, in welchem Bereich des Dosis-
Temperaturfeldes die vorhandenen Messdaten des Stahles 1.4970 (Referenzzustand)
im Vergleich zu den Zielwerten von SNR 300 MkIA Tiegen /1,2/. Man erkennt, daf
bei niederer Dosis der Temperatureinfluf auf das Schwellen als gut abgesichert
angesehen werden kann und da durch das RIPCEX I-Programm der Dosiseinfluf3 bei
einer relativ niedrigen Temperatur, und somit fir den Stahl 1.4970 in der
Region starken Schwellens untersucht ist /3,4/. Erforderlich sind noch eingehen-
dere Hochdosisexperimente flir Temperaturen iiber 500 OC, wie sie flr das Experi-
ment PFR-M2 geplant sind, um sowohl das Schwellen als auch das bestrahlungsindu-
zierte Kriechen zu untersuchen.

In den bisher verwendeten Auslegungsformeln werden die Dosis- und Temperaturab-
hangigkeit des Schwellens getrennt beschrieben und multiplikativ miteinander
verknlipft. Mit diesen Referenzformeln (5) kann eine Abschatzung der Dimensions-
anderung durch Porenschwellen eines Brennstabes unter Bestrahlungsbedingungen
im Zentralelement des SNR 300 gegeben werden. Bild 2 stellt die durch Schwellen
hervorgerufene Durchmesserdnderung, die einem Drittel der Volumendanderung ent-
spricht, zusammen mit den Dosis- und Temperaturwerten des Stabes dar. Man
sieht, daB sie noch weit unter der Vorgabe von 3,3% linearer Anderung Tliegt.
Bei der Berechnung der Schwellwerte wurde beriicksichtigt, daB sich das Poren-
schwellen im RIPCEX I-Experiment als spannungsabhangig erwiesen hat /6-8/. Hier
wurde eindeutig gefunden, daB sobald Schwellen auftritt, eine angelegte Span-
nung den Schwellbetrag proportional zum Betrag der Spannung vergrofert. Es wird
weiterhin geschlossen, daB sich mit zunehmender Temperatur dieser Effekt ver-
starkt.
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S (¢) = Sp (1+B(T)6)

wobei Sp der spannungsfreie Schwellbetrag und die angelegte Spannung ist.
Der temperaturabhdngige Faktor B(T) kann als

B(T)= 6,625 x 105 T+0,0273 [Mpa-y, T > 415 oC
B(T)= 0; T £ 415 OC

beschrieben werden. In der Rechnung wurde ein Spaltgasinnendruck angenommen,
der sich im Laufe der Bestrahlung zeitlich linear bis zu einem maximalen Werte
von 50 bar aufbaut.

Vorteilhaft flir den Stahl 1.4970 ist, daB sein Schwellmaximum bei einer tiefe-
ren Temperatur liegt als der Stelle des Dosismaximums des SNR 300 entspricht.

Insgesamt konnen wir aus Bild 2 schlieBen, da3 das Porenschwellen allein offen-
bar nicht der standzeitbegrenzende Faktor fir die SNR 300 MkIA-Brennstabe ist.

Der zweite dimensionsdndernde EinfluR der Bestrahlung ist das bestrahlungsindu-
zierte Kriechen. Ein Werkstoff unterliegt unter Belastung einer groBeren Defor-
mation bei Bestrahlung als dem rein thermisch aktivierten Kriechen entsprechen
wiirde. Besonders bei tieferen Temperaturen, bei denen das thermische Kriechen
nicht meBbar ist, spielt diese Art der Verformung eine groBe Rolle.

Seine Ursache hat das bestrahlungsinduzierte Kriechen nach jetzigem Kenntnis-
- stand hauptsachlich in dem unterschiedlichen Absorptionsvermogen fiir Leerstel-
len und Zwischengitteratome an Versetzungen mit unterschiedlicher Orientierung
zur angelegten Spannung. Eine angelegte Spannung bewirkt nach dem sog. SIPA-Mo-
dell, daB die zur Spannungsrichtung giinstig gelegenen Versetzungen oder Ver-
setzungsringe bevorzugt Zwischengitteratome absorbieren (9,10). Dadurch ergeben
sich mikrostrukturell anisotrope Materialverlagerungen, die makroskopisch zu ei-
ner Dimensionsveranderung fiuhren.

Eine genaue Analyse der aus dem RIPCEX I-Experiment gewonnenen Kriechdaten hat
ergeben, daB neben diesem linear mit Spannung und Dosis verlaufenden SIPA-Mecha-
nismus eine weitere Kriechverformung stattfindet, die proportional zur Spannung
und zum jeweiligen Porenschwellen ist.
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EcR = S G- t+l-6 Egy

wobei Ehm die Kriechdehnung, 67 die angelegte Spannung, die Neutronendosis,

die Schwelldehnung, und S und I Materialkonstanten sind. Die Faktoren S und
I in der angegebenen Formel haben sich im untersuchten Temperaturbereich
400-500 OC und dem RIPCEX I-Dosisbereich als konstant erwiesen und sind fir die
beiden verschieden schwellenden Stahle die gleichen.

2,0x10-6 /MPa-1 dpa{y
6,5x10-3 | Wpa-1 ]

=t N
n

Beim Einsetzen des Porenschwellens haben sich offenbar durch mikrostrukturelle
Verdanderung die Senkeneffizienzen dahingehend verdndert, dal ein starkerer
Strom von Zwischengitteratomen zu den Versetzungen und Loops gelangt und die
Kriechprozesse verstdrkt. Dadurch konnen einzelne Teilprozesse der Kriechde-
formation wie das Klettern von Versetzungen und die Umwandlung elastischer
Dehnung in dauernde Verformung beschleunigt werden /11,12/. Porenschwellen und
ein Teil der In-pile-Kriechdehnung hdangen also ursdchlich zusammen und demzu-
folge kann dieser Betrag der Verformung bei Kenntnis des Schwellvolumens berech-

net werden.

Fir den als Brennelementkastenmaterial vorgesehenen Stahl 1.4981 wird in Bild 3
gezeigt, wie sich die im RIPCEX I-Experiment gemessene Kriechdehnung bei einer
bestimmten Temperatur aus den zwei Kriecheffekten zusammensetzt. Bei der Angabe
der spannungsnormierten Kriechdehnung auf der Ordinate ist allerdings zu beden-
ken, daf3 das zur Berechnung herangezogene Schwellen nur fiir eine bestimmte Span-
nung gilt, eine Folge der schon oben erwahnten Spannungsabhadngigkeit des Poren-
schwellens. So kommt trotz einfachster Beschreibung der Kriechverformung eine
quadratische Spannungsabhangigkeit quasi "durch die Hintertir" zustande.

Beim Brennstab kann das bestrahlungsinduzierte Kriechen aufgrund des sich auf-
bauenden Spaltgasdrucks die Dimensionsdanderung verstdrken. Mit einem angenom-
menen, sich zeitlich linear bis auf 50 bar aufbauenden Gasdruck wurde die Di-
mensionsanderung eines SNR-300 MkIA-Stabes im Zentralelement gerechnet. (Der
Druck von 50 bar zu Ende einer Bestrahlung mit 100 MWd/kggq liegt deutlich uber
den nominalen Driicken und entspricht etwa den unter Auslegungsbedingungen zu er-
wartenden Hochstwerten). Dazu wurde die Referenzschwellformel /5/ zeitlich dif-
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ferenziert und die so entstandene Schwellratengleichung mit den schon angegebe-
nen Korrekturterminen fir das spannungsbeeinfluBte Schwellen versehen. Aus der
Kenntnis der Schwellrate und der zeitlich linearen Druckanstiegsfunktion laBt
sich die Kriechrate als Funktion der Bestrahlungszeit formulieren. Durch Inte-
gration dieses Ausdrucks iiber die Zeit sind spannungskorrigierte Schwelldehnun-
gen und Kriechdehnungen errechnet worden. Bild 4 zeigt, daf} wegen des relativ
geringen Drucks der zusatzliche Betrag, der durch das bestrahlungsinduzierte
Kriechen hervorgerufen wird, sehr klein ist. Die Vorgabe von 5% linearer Gesaimt-
o

dehnung wird nicht erreicht.

Um den Zeitpunkt abzuschatzen, bei dem die Vorgabe von 5% linearer Hillauf-
weitung erreicht wird, wurden fir die Stelle maximalen Schwellens die verschie-
denen Verformungsanteile zu hoheren Bestrahlungszeiten hochgerechnet.Ent-
sprechend ergibt sich aus Bild 5, daR dieser Wert nach etwa 630 Vollasttagen
erreicht wird, im Vergleich zu den angestrebten 441 VLT bei MkIA. Fiir den Brenn-
stab SNR-300 MkIA sind also die Bedingungen an die Formstabilitat erfiillt.

Fiir langere Bestrahlungszeiten wird auf den rein kaltverformten Zustand dieses
Werkstoffes hingewiesen, der deutlich geringeres Schwellverhalten bis zu hohen
Dosen zeigt, und damit nach unserer jetzigen Kenntnis auch im Kriechverhalten
unter Bestrahlung Vorteile erbringt.

Fir den Brennelementkasten ergeben sich seiner ausgedehnteren Dimension und der
hexagonalen Form wegen andere Kriterien. Der Unterschied zwischen dem hy-
draulischen Druck des Kiihlmittels 1im Inneren und auBerhalb des Kastens fiihrt
trotz seiner geringen GroBe zu einer Ausbeulung der Seitenwande des Kastens,
die bei Oberschreitung tolerierbarer Grenzwerte den Ausbau bzw. die Handhabung
der Brennelemente verhindert oder erschwert. Bei der vorgesehenen BE-Konfigu-
ration wird eine ErhOhung der Schliisselweite um 4,7 mm als kritische, die
Standzeit eines Brennelementes begrenzende Strahlenschadigung angesehen. Bild 6
zeigt, wie weit ein Zentralelementkasten aus Werkstoff 1.4981, 20% kv wahrend
der Bestrahlung zur Zieldosis des SNR 300 MkIA aufgeweitet wird. Die kritische
Aufweitung von 4,7 mm wird deutlich Uberschritten /5/.

Flr den Stahl 1.4981 liegt der Temperaturbereich maximalen Schwellens wie bei
vielen austenitischen Stdhlen um 500 OC, also im Bereich der maximalen Dosis.
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‘Da geniigend Anhaltspunkte zur Annahme vorliegen, da} das bestrahlungsinduzierte
Kriechen einen bedeutenden, dem Schwellen proportionalen Anteil hat, kann durch
Umsetzung der Brennelemente zwischen den einzelnen Bestrahlungszyklen in Re-
gionen mit anderer NeutronenfluB- oder Temperaturverteilung die Kastenaufwei-
tung flir die Brennelemente innerhalb der Zieldosis unterhalb des kritischen Wer-
tes geHa]ten werden. Flir zukinftige BE-Kdsten ist auBerdem als Werkstoff der
Stahl 1.4970 im kaltverformten Zustand vorgesehen. Von diesem Stahl ist be-
kannt, daB er ein deutlich giinstigeres Schwellverhalten zeigt, so daBl eine
StandzeiterhOhung fiir den Kasten erwartet werden kann.

Die Umsetzung der BE hat nicht nur den Sinn, die Aufweitung der Kdsten in Gren-
‘zen zu halten. Entlang der radialen Ausdehnung der Kasten, insbesondere im Core-
Randbereich, andern sich die Bestrahlungsbedingungen, hauptsdchlich die Tempera-
tur, so daB die verschiedenen Seiten des Kastens unterschiedlich schwellen und
somit Biegebeanspruchungen unterzogen werden. Fiir ein Randelement sind in Bild
7 die Auslenkungen entlang der axialen Koordinate fiir verschiedene Bestrahlungs-
zeiten angegeben /5/. Im Bereich des Kastenfufes, des unteren und des oberen
Pflasters sind die Brennelemente mechanisch gehalten. Das mit Beginn der Be-
strahlung einsetzende bestrahlungsinduzierte Kriechen baut die vorgegebene An-
fangsausbiegung etwas ab, spdter aber wird durch das differentielle Schwellen,
das, wie wir wissen, mit einem Dosisexponenten groRer als 2 stattfindet, die
Verbiegung verstdrkt, so dafl ein Drehen des BE angezeigt ist.

Im Gegensatz zu den Brennstdben bei denen eine gewisse Reserve bei der zulassi-
gen DurchmesservergroBerung vorhanden ist, dirfte die Dimensionsanderung des

BE-Kastens die Einsatzzeit des Brennelementes begrenzen.

2. Anderung der Zeistandeigenschaften durch die Bestrahlung

Als nachstes moglicherweise die Standzeit begrenzendes Kriterium wird die durch
Bestrahlung verringerte Duktilitat des Werkstoffes angesehen. Aus den Festig-
keitsdaten des Stahles 1.4970 sind ohne Berlicksichtigung der Neutronenbestrah-
lung bei einem angenommenen Spaltgasdruck von 50 bar bei T=700 OC stationdre
Kriechgeschwindigkeiten von 10-8 h=1 2y entnehmen und Bruchdehnungen von weit
Uber 10% zu erwarten. Die resultierenden Standzeiten wiirden extrapoliert mehr
als 107 h oder 103 Jahre betragen /13/.
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Werden Strahlenschdden beriicksichtigt, so ergibt sich 1im Hinblick auf die
Kriechdeformation und Duktilitdt ein davon verschiedenes Bild. Nach Bestrahlung
zeigt die Spannungsabhangigkeit der minimalen Kriechgeschwindigkeit in Bild 8
ein prinzipiell den unbestrahlten Proben &hnliches Bild, bis auf eine geringe
Verschiebung der Kurven zu kleineren Spannungen hin /14/. Die wdhrend der Be-
strahlung, also im Reaktor ermittelten Kriechgeschwindigkeitswerte verhalten
sich bei hohen Spannungen entsprechend den aus Nachbestrahlungsexperimenten
gewonnenen, sind aber bei niedrigen Spannungen (<6';) viel hoher und zeigen
auch eine deutlich andere Spannungsabhdngigkeit. Die bei hoheren Spannungen mit
Werten um 8 anzusetzenden Spannungsexponenten deuten auf einen durch Ver-
setzungsoperationen gesteuerten Kriechmechanismus hin. Bei niedrigen Spannungen
wirkt mit linearer Spannungsabhangigkeit offenbar das schon friher diskutierte
bestrahlungsinduzierte Kriechen, um dann bei hoheren Belastungen in den plasti-
schen versetzungsgesteuerten Bereich einzumiinden. Diese Ubergangsspannung
@'y markiert also den UObergang vom rein bestrahlungsinduzierten zum thermisch
dominanten Kriechbereich. Die Kriechgeschwindigkeit bei Spannungen um 32 MPa,
wie sie im Hiullrohr erwartet werden, liegt bei 1-2x10-6 h'l, also betrachtlich
hoher als bei unbestrahlten Proben, bei denen weniger als 10-8 p-1 gemessen wer-

den.

Der Befund, daB bei Kriechversuchen unter Bestrahlung auch bei hohen Temperatu-
ren hohere Kriechgeschwindigkeiten gegeniiber dem unbestrahlten Werkstoff gefun-
den werden, steht im Gegensatz zu amerikanischen Beobachtungen am Stahl AISI
316. Dort wird im Hochtemperaturbereich unter Bestrahlung verringertes Kriechen
festgestellt, wdhrend bei Nachbestrahlungsuntersuchungen wie beim Stahl 1.4970
leicht erhohte Verformungsgeschwindigkeiten 1im Kriechversuch gefunden werden.
Dieser Effekt des NeutronenfluBes wird dort als dynamische Bestrahlungsverfesti-

gung beschrieben /15/.

Bei konstanten Duktilitdten wdren wie im unbestrahlten Material die Standzeiten
etwa reziprok zu den Kriechgeschwindigkeiten anzusetzen. Ein Blick auf das
Bruchdehnungsdiagramm in Bild 9 zeigt Jjedoch, daB die Duktilitdt bei Nach-
bestrahlungsuntersuchungen mit fallender Kriechgeschwindigkeit zu extrem klei-
nen Werten absinkt. Unter Bestrahlung werden fiir hohe Spannungen identische
Werte der Bruchdehnung gemessen, beim Unterschreiten einer kritischen Verfor-
mungsgeschwindigkeit ékr’ die der in Bild 8 beschriebenen OUbergangsspannung
6’Gentspricht, nimmt die Bruchdehnung mit fallender Verformungsgeschwindigkeit
wieder zu. Metallografische Bilder in der Nahe von Bruchzonen aus Versuchen mit
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unterschiedlichen Verformungsgeschwindigkeiten zeigen verschiedene Risskeim-
bildungen. Im hoheren Spannungsbereich erkennt man die typische Keilform der
sich offnenden Initialrisse, wahrend im Bereich geringer Kriechgeschwindigkei-
ten die Risskeimbildung durch Koaleszenz von Hohlrdumen, d.h. He-Blasen, zu
erfolgen scheint. Dies passiert generell bei niedrigen Verformungsgeschwindig-
keiten d.h., die Risskeimbildung iiber He-Blasen ist fiir langsame Verformung
wahrend oder nach Bestrahlung typisch. Dies bestatigt die Vorstellung, daB der
zum Bruch fihrende Schdadigungsmechanismus durch das Helium kontroliiert wird.

Aus dem Duktilitatsdiagramm folgt, daB die minimale Bruchdehnung unter Neutro-
neneinwirkung im Bereich der Auslegungsduktilitat von 0,2% liegt. Auch im un-

ginstigsten Falle wird diese Duktilitdt nicht unterschritten. Beim Wegfall der

Bestrahlung, etwa bei Storfdllen, sind, wie die Nachbestrahlungsuntersuchungen

zeigen, die niedrigsten Duktilitaten bei kleinen Kriechgeschwindigkeiten, d.h.

sehr geringen Belastungen, zu erwarten.

Die flur niedrige Spannungen bzw. Verformungsgeschwindigkeiten gemessenen unter-
schiedlichen Duktilitdtswerte und Kriechgeschwindigkeiten aus Bestrahlungs- bzw-
Nachbestrahlungskriechexperimenten erfordern es direkt, auf die Standzeitdia-
gramme zuriickzugreifen. Aus den bei 615, 650 und 720 OC vorliegenden, gemes-
senen In-Reaktorkurven wurde eine entsprechende fiir die Auslegungstemperatur
von 685 OC interpoliert und mit der aus Nachbestrahlungsexperimenten gewonnenen
in Bild 10 verglichen. Hieraus 1aBt sich eine weitere Standzeitverkirzung fiir
Kriechexperimente unter Bestrahlung ablesen. Nicht in diesem Diagramm gezeigt,
jedoch durch entsprechende Messungen (16) belegt, ist, daB gegeniiber dem unbe- .
strahlten Material die Zeitstandskurven vorbestrahliter Proben bereits deutlich
reduziert sind. Da dieses Resu]tat\in gewissem Gegensatz zu amerikanischen Un-
tersuchungen steht, die feststellen, daB Kriechexperimente an vorbestrahlten
Proben immer 2zu den konservativsten, d.h. niedrigsten Standzeiten, fiihrten,
kann man zur Zeit nicht zweifelsfrei ausschlieBen, daB die obigen Ergebnisse
auf den groBen Anteil thermischer Neutronen 1im Reaktor BR 2 zurickzufiihren
sind. In einem solchen gemischten thermisch-schnellen Neutronenspektrum geht
die Bildung von Helium uber die bereits besprochenen n, =< Prozesse schneller
vonstatten als in einem typischen SNR-Neutronenspektrum. Daher konnte man ver-
muten, daB der liber die Heliumblasen an Korngrenzen ablaufende Schadigungspro-
zess in einem BR-2 Reaktor friiher einsetzt. Entsprechende Experimente in SNR-
typischen Reaktoren werden zeigen, ob es sich um einen Einfluf des Neutronen-
spektrums handelt oder nicht.
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Die folgenden Abschdtzungen zur Standzeit der Hiillrohre werden anhand von Bild
10 in mehreren Schritten zur Veranschaulichung der verschiedenen Parameter abge-
leitet und dabei die normalerweise nur in kurzen Zeitabschnitten, bzw. bei weni-
gen Brennstaben auftretenden sog. Auslegungsbedingungen zugrundegelegt. Die
Standzeit unter Bestrahlung bei einer als konstant angenommenen Vergleichs-
spannung von 32 MPa, entsprechend dem angenommenen maximalen Spaltgasdruck von
50 bar, Tliegt bei 31000h. Dieser recht giinstig liegende Wert verkirzt sich
leider dadurch, da ein Teil der Hiullwand bei hoheren Dosen fir die Festigkeit
nicht mehr zur Verfiigung steht. Die Innenkorrosion, hervorgerufen durch den
oxidischen Brennstoff und die Spaltprodukte, kann in ungiinstigen Fdllen den
tragenden Anteil der Wandstdrke um ein Drittel verringern, so daB3 bei gleichem
Spaltgasdruck eine Vergleichsspannung von 53 MPa entsteht /17/. Bei dieser
vorerst als konstant angenommenen Spannung kommt dem HUllrohr aber nur noch

eine Standzeit von 8500 h zu.

Nun wirkt diese hohe Spannung natiirlich nicht liber die gesamte Zeit, so daf der
ermittelte Wert als zu konservativ anzusehen ist. Den EinfluB der linear anstei-
genden Spannung kann man mit Hilfe der Life-fraction-rule /18/ abschdtzen. Nach
dieser Schadensakkumulationsregel errechnet sich die Bruchzeit des Werkstiicks
unter variablen Bedingungen dadurch, daf3 Schadigungen aufsummiert werden, bis
der Grenzwert von 1 die Bruchzeit markiert. Als Schadigung wird dabei das Ver-
haltnis von Aufenthaltszeit bei einem bestimmten Zustand zur gesamten Bruchzeit
bei diesem Zustand definiert. Unter Bericksichtigung eines zeitlich linear an-
steigenden Innendrucks erhdalt man mit der Life-fraction-rule bei 685 OC eine
Standzeit von ca. 11050 h, entsprechend 460 Vo]]asttagen. Diese Abschatzung
gilt fiir ein Hiillrohr unter ausiegungsnahen Bedingungen bei Berlicksichtigung
maximaler Wandminderung durch Korrosion. Sie ist insofern als konservativ anzu-
sehen, als die Auslegungstemperatur mit zunehmendem Abbrand deutlich unter den
Wert von 685 OC absinkt. Entsprechend ginstiger fallen dann die zu erwartenden

Standzeiten im Realfall aus.

3. EinfluB der Innenkorrosion durch Spaltprodukte auf Festigkeit und Duktilitat

Ein dritter EinfluB auf die Standzeit eines Brennelementes soll noch erwahnt
werden - besonders am heifien Brennstabende sind Hiillrohre einer interkristalli-
nen Korrosion durch Spaltprodukte ausgesetzt, die bis zu einem Drittel der Hiil-
le durchdringen kann. In verschiedenen Biindelbestrahlungen wurden bevorzugt an
diesen Stellen Briiche festgestellt /19,20/.
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Um die Richtigkeit der Annahme zu priifen, daB die Innenkorrosion dafir verant-
wortlich zu machen ist, wurden benachbarte Proben aus bestrahlten Brennstaben
mit nahezu gleichen Bestrahlungsbedingungen entnommen. Sie stammten teils aus
der Brennstoffzone, teils aus dem Brutstoffbereich, in dem keine oder nur ge-
ringe Innenkorrosion festgestellt wurde. Bisher konnten aus den anschliefenden
‘Festigkeitsuntersuchungen folgende Ergebnisse gewonnen werden: Die korrodierten
Proben haben eine um etwa 25% geringere Zeitstandfestigkeit und eine Bruchdeh-
nung, die im Mittel im Zeitstandsversuch um den Faktor Z und im Zugversuch,
also bei hoheren Verformungsgeschwindigkeiten, um den Faktor 4 geringer ist.

Untersuchungen des Einflusses von Abbrand, Materialzustand und anderer relevan-
ter GroBen kOnnen wegen Probenmangels noch nicht durchgefiihrt werden. In sol-
chen Fdllen miissen die zu untersuchenden Effekte simuliert werden. An unbe-
strahlten Flachproben wurde die beobachtete interkristalline Korrosion einge-
stellt und deren EinfluB auf die mechanischen Eigenschaften der Probe gemeséen
/21/. Dabei wurden die Parameter Korrosionstiefe, simulierter Abbrand, Material-
vorbehandlung, Priiftemperatur und Verformungsgeschwindigkeit systematisch vari-
iert. Der Parameter Abbrand bedeutet hier Konzentration an Spaltelementen im
korrosiven Medium U024y, hauptsachlich an Jod, Casium und Tellur.

Mit den vorliegenden Ergebnissen kann abgeschdtzt werden, welche Parameter
allgemein am wirksamsten sind, und welche mechanischen Eigenschaften bei wel-
chen Parameterkonstellationen besonders stark verschlechtert werden. Als Bei-
spiel fiir die Wirkung eines Parameters ist in Bild 11 der EinfluB des simulier-
ten Abbrandes auf die Zugeigenschaften bei 700 OC dargestellt. Bei einer kon-
stanten Korrosionstiefe von ungefahr 0,1 mm sind etwa 25 bis 30% des Probenquer-
schnittes in den Korngrenzen entfestigt. Der gemessene Abfall der Zugfestigkeit
und der Streckgrenze betrdagt aber demgegeniiber bei hohen Abbranden bis zu 50%.
Dies bedeutet, daR die bisherige Annahme, Korrosionsschicht habe die Festigkeit
Null und brauche lediglich vom lasttragenden Probenquerschnitt abgezogen wer-
den, bei hohen Abbranden den Festigkeitsabfall unterschatzt. Es gibt vielmehr
eine deutliche Fernwirkung der Korrosionsschicht in den unkorrodierten Restquer-
schnitt der Probe hinein.

Die Duktilitdt 1ist sehr unterschiedlich vom simulierten Abbrand abhangig.
Wahrend die EinschnUrdehnung kaum beeinflufl wird, nimmt die Gleichmassdehnung
und dadurch auch die Bruchdehnung mit zunehmendem Abbrand stark ab. Der Dukti-
litdtsverlust kann eine GroRenordnung. betragen.
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Die unterschiedliche Korrosionsanfdlligkeit austenitischer Stdhle und verschie-
dener Materialvorbehandlungen 1aBt sich mit der Chromverarmungstheorie erkld-
ren. Aus ihr sind folgende Empfehlungen fiir die Auswahl von Hiillwerkstoffen und
fir zukiinftige Legierungsentwicklungen, sowie deren optimale Vorbehandlung ab-
leitbar:

1. Die verwendete Legierung soll wegen der notwendigen Korrosionsresistenz
mindesten 11% Cr, moglichst aber 15% Cr enthalten.

2. Die thermomechanische Vorbehandlung muB neben den bisher verfolgten Zielen
hoher Festigkeit und geringer Versprodungsneigung auch eine hohe Korrosions-
festigkeit anstreben. Das wird erreicht, wenn die Ausséheidung von Chromkar-
biden an Korngrenzen unterdriickt werden kann.

3. Bei hohen Abbranden und groBen Korrosionstiefen sind besonders die Duktili-
tatsreserven des Materials gefdhrdet. Der Trend bei der Materialsauswahl

sollte zu noch duktileren Werkstoffen gehen.

AuBerdem 183t sich die Korrosionsschadigung weiter vermindern, wenn der Sauer-
stoffgehalt des Brennstoffs gesenkt wird.

Zusammenfassung:

Die Begrenzung der Standzeit durch die oben beschriebenen Phanomene ist in der
folgenden Tabelle zusammengefaBt (Bild 12). Die Standzeiten sind in Vollastta-
gen fir das SNR 300-Konzept angegeben, und sind im Vergleich zum Zielbetrieb
von 441 Vollasttagen zu sehen.

Die Dimensionsinstabilitat ist nach dem bisher Gesagten fiir das SNR 300 HUTT -
rohr im MkIA-Kern nicht kritisch. Die ermittelte, extrapolierte Standzeit von
630 VLT erlaubt auch hdhere Standzeiten bzw. groBere Bestrahlungsdosen, wie sie
etwa in einem MKII-Kern vorgesehen sind. Ausgesprochen stark einschrdnkend auf
die Standzeit macht sich jedoch das differentielle Schwellen und das be-
strahlungsinduzierte Kriechen des BE-Kasten bemerkbar. Betriebliche MaBnahmen,
wie z.B. Umsetzen der Elemente, konnen hier z.T. Abhilfe schaffen. Hier muB
aber in Zukunft ein anderer Werkstoff ausgewdhlt werden. Der aussichtsreich-
ste Werkstoff ist im Augenblick der kaltverformte Stahl 1.4970, der, wie aus
Fullkorperuntersuchungen aus RIPCEX I und einzelnen franzOsischen Bestrahlungen
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bekannt 1ist, besonders geringes Schwellen zeigt, und somit nach unserem Ver-
standnis des bestrahlungsinduzierten Kriechens auch hier deutliche Vorziige be-
sitzen mifte. Die Ermittlung des Zeitstandverhaltens der Hiillrohre unter Be-
strahlung fiilhrt zu den folgenden Aussagen: Bei voller Wandstdrke reicht die
Festigkeit des Hiillrohres auch unter Bestrahlung bei einem Spaltgasdruck von 50
bar bis zur dreifachen Betriebszeit. Die beobachtete Innenkorrosion von maximal
einem Drittel der Wandstarke wirkt sich in einer deutlichen Spannungserhohung
aus, die zu stark verkiirzten Standzeiten fiihrt. Die Lebenszeit des Hiillrohres

reicht aus, wenn eine Schadenssumme von 1 bei Anwendung der Life-fraction-Regel |
zugrunde gelegt wird. Es gibt jedoch Zeitstandversuche mit ansteigender Span-
nung, bei denen Proben schon bei einer Schadenssumme 0,5 brachen /22/. Auch
der EinfluB der Spaltprodukte auf die Innenkorrosion ist bei den angegebenen
Standzeiten nicht beriicksichtigt, so daB eine weitere Beeintrdchtigung der
Standzeit nicht auszuschlieBen ist. Andererseits beruhen die Abschdtzungen
darauf, daB die Auslegungstemperatur von 685 OC nicht mit zunehmendem Abbrand
abgesenkt wird. Dies filihrt zu entsprechenden Reserven in der Standzeitbetrach-
tung, zumal die meisten Hiillrohre den sehr viel milderen Nominal- bzw. Extremal-

bedingungen ausgesetzt sind.
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Bild 2: Dimensions8nderung durch Porenschwellen eines SNR-Zentralstabes.

(8NR+300, MkIA Bedingungen)
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Bild 3: Bestrahlungsinduziertes Kriechen beim Stahl 1.4981.
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Bild 4: Dimensionsnderung durch Schwellen und Kriechen eines SNR-Zentralstabes.
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Bild 5: Dosisabhlngigkeit der Dimensionsénderung eines SNR-Zentralstabes flir die

Position mit maximalem Schwellen.
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Standzeitabschitzung SNR300
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Bild 12: ‘Abschidtzung der Standzeit fiir einen Zentralstab SNR=300 MKIA unter
Zugrundelegen der Auslegungsbedingungen.
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Werkstoffentwicklung flir hthere Abbrande

K.Ehrlich und K.Anderko
Institut fir Material- und Festkorperforschung II

Einleitung

Mitte 1982 erreichte der Erstkern des KNK II einen maximalen Tokalen
Abbrand von 100 000 de/tsm’ entsprechend 10% FIMA und bestdatigte da-
mit das im Kernforschungszentrum zusammen mit Interatom entwickelte
Brennelementkonzept in beeindruckender Weise. Ein vergleichbarer Ab-
brand wird fiir den Erstkern MK-IA des zur Zeit im Bau befindlichen
SNR-300 in Kalkar angestrebt. Es muf jedoch darauf hingewiesen werden,
daf® beim Ubergang von Versuchsanlagen der Grofe des KNK II zu proto-
typischen Schnellen Briitern,z.B. dem SNR-300, bei vergleichbarem Ab-
brand eine mehr als doppelt so hohe Strahlenschdadigung zu erwarten
ist. In Tab. 1 ist die Relation von Strahlenschddigung und Abbrand fiir
den KNK II, die beiden Erstkerne MK IA und MK II des SNR-300 und fiir
einen kommerziellen Briiter vom Typ SNR 2 bzw. Superphénix angegeben,
Die Zahlen Uber die maximal zu erwartende Schadigung lassen erkennen,
welchen Stellenwert die bisher gewonnenen Ergebnisse einnehmen und
welche Anstrengungen noch unternommen werden miissen, um ein Brennele-
ment flir einen kommerziellen Briiter zu entwickeln.

1. Stand der Entwicklungsarbeiten zum Referenzkonzept

Die Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zum Erstcore MK IA des SNR-300
sind inzwischen soweit abgeschlossen, da man ein befriedigendes Werk-
stoffverhalten sowohl fiir das ausgewahlte Hiillmaterial 1.4970 /im Vor-
behandlungszustand 1dsungsgegliiht (1g), kaltverformt (kv) und ausge-
lagert (a)_ /, als auch fiir das Kastenmaterial 1.4931 (Tg + kv), erwar-
ten darf.Die erzielten Ergebnisse sind im Rahmen dieses Seminars ein-
gehend erdrtert worden /1/. Es hat sich dabei erwiesen, daB fiir den
Brennelementkasten die Dimensionsanderungen, die durch Schwellen, bestrah-
Tungsinduziertes Kriechen und durch Kastenverbiegung infolge differen-
tiellen Schwellens hervorgerufen werden, als standzeitbegrenzende Pha-
nomene gelten konnen. Fir den einzelnen Brennstab ist die durch Schwel-
len hervorgerufene Dimensionsinstabilitdat, moglicherweise aber auch
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die Deformation durch thermische, bzw. bestrahlungsinduzierte
Kriechvorgange und Korrosionsangriffe im Bereich der maximalen
Hul1mittentemperatur Tebensdauerbegrenzend, die erzielbaren Ab-
brande sind aber,mbglicherweise nicht voll ausgeschopft.

Fiir den Zweitkern MK II des SNR-300 wurden Hul1- und Kastenmateri-
al "harmonisiert", d.h. der titanstabilisierte 1.4970 soll im 20%
kaltverformten Zustand sowohl als Kastenmaterial als auch als Hiill-
werkstoff eingesetzt werden. Eine endgiiltige Entscheidung hierii-
ber wird jedoch erst etwa Ende 1986 getroffen werden, nachdem eine
Reihe sehr wichtiger Bestrahlungsexperimente geniigend Sicherheit
iber das Bestrahlungsverhalten in Material- und Brennelementbe-
strahlungen geben wird. In Abb. 1 sind wichtige Experimente zur Er-
tlichtigung dieses Materials angegeben. Allgemein werden die Aus-
sichten fiir einen titanstabilisierten Werkstofftyp 1.4970, eines

im Sinne des Schdafflerdiagramms stabilen Austenits, inzwischen

auch von anderen Landern, die in der Brennelemententwicklung fiir
Schnelle Briiter tatig sind, sehr positiv eingeschdatzt. So findet
man inzwischen unter dem Begriff des "second generation material
entsprechende Legierungen in amerikanischen, franzdsischen und ja-
panischen Materialprogrammen /2,3,4/. Es ist jedoch derzeit noch
nicht abzusehen, ob liber die angestrebte maximale Belastung von

90 dpa hinaus austenitische Stahle der Zusammensetzung des 1.4970
verwendbar sind.

2. Materialentwicklungsprogramm

Etwa 1976/77 wurde gemeinsam mit Interatom ein Konzept fiir die
Optimierung der Referenzwerkstoffe, die Entwicklung geeigneter
hohernickelhaltiger Austenite, sowie die Ertiichtigung 12% chrom-
haltiger Martensite, ausgearbeitet /5,6/. Das Programm umfafte:

a. Optimierungsarbeiten am 1.4970. Es sollte herausgefun-
den werden, ob durch eine geeignete Variation von Le-
gierungselementen niedriger Konzentration das Schwellen
reduziert werden kann. Ebenso sollte der Einfluf3 von
sog. Prozessparametern wie Art und Grad der Kaltverfor-
mung, der Losungsglihtemperatur und -dauer auf das
Schwellen studiert werden.
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b. Entwicklung geeigneter Austenite durch Variation der Haupt-
legierungselemente Chrom und Nickel, mit moglichst niedri-
gem Nickelgehalt flir niedriges Schwellen.

c. Ertiichtigung des 12%-chromhaltigen Martensits 1.4914 fiir die
nukieare Anwendung als Kastenwerkstoff und seine chem. Modi-
fikation zur Erreichung einer moglichst niedrigen Obergangs-

temperatur

3.  Optimierungsarbeiten am Werkstoff 1.4970

Ausgehend von der vielfachen Beobachtung, daf kommerzielle austeni-
tische Stdhle vom Typ 1.4970 oder AISI 316 in ihrem bestrahlungsindu-
zierten Schwell- und Kriechverhalten einen deutlichen Chargenein-
fluR zeigen, wurde zundchst versucht, mit Hilfe sog. Simulationsbe-
strahlungen am Variable Energy Cyclotron (VEC) die Rolle der mino-
ren Legierungselemente Kohlenstoff, Titan, Niob, Molybdan und Sili-
zium zu studieren. Basierend auf der terniren Fe-15%Cr-15% Ni-Le-
gierung bzw. den quarterndren Fe-15%Cr-15%Ni-0.1%C (bzw. 0.04%C)-Le-
gierungen wurden die minoren Elemente in mehreren Konzentrations-
stufen zugegeben und ihr Einfluf auf das Schwellen fiir vorgegebene
Temperatur- und Dosiswerte bestimmt. In Abb. 2 ist das jeweils ge-
fundene Streuband der Schwellwerte fiir jedes zulegierte Element auf-
getragen, wobei die Schwellminderung nicht in jedem Falle mit zu-
nehmender Konzentration ansteigt /7/. Nimmt man als Ausgangswert

das Streuband der quarterndren Fe-15Cr-15Ni-C Legierungen, so wird
eine deutliche Schwellreduktion bei Zugabe von Titan und Silizium
erreicht. Wahrend die schwellmindernde Wirkung von Titan allein

auch von anderen Experimentatoren gefunden wurde, zeigt sich, daB
seine Wirksamkeit auch mit dem in Losung befindlichen Kohlenstoff-
gehalt gekoppelt ist, d.h. ein leicht unterstochiometrisches Ver-
haltnis von Ti zu C am glinstigsten ist. Dies gibt AnlaB anzunehmen,
daf neben dem noch nicht eindeutig erkldrbaren "Titaneffekt" ein
Trappingmechanismus von Leerstellen mit interstitiell gelosten
Kohlenstoffatomen als ein weiterer wichtiger Mechanismus zur Unter-
driickung des Schwellens gelten kann /8,9/. Der positive EinfluB von
Si dirfte auf das Modell schnell-diffundierender Elemente zurlickzu-
fiihren sein /10/. Der EinfluB von Niob auf das Schwellen war gering,
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allerdings wurde hier nur im liberstabilisierten Bereich, d.h. bei ei-
nem Niob- zu Kohlenstoffverhdltnis » 7.6 : 1 gearbeitet. SchlieBlich
hat sich herausgestellt, daB Molybddan, welches vorwiegend zur Matrix-
hdrtung benutzt wird, fir die starken Inhomogenitdten der Mikrostruk-
tur, insbesondere der Versetzungsstruktur und damit auch der Porenbil-
dung, verantwortlich ist..

Nach demselben Verfahren (VEC-Bestrahlungen) wurden umfangreiche Un-
tersuchungen an einer Reihe von Chargen des 1.4970 durchgefiihrt, bei
denen innerhalb der vorgegebenen Spezifikationsgrenzen die Elemente
Kohlenstoff, Titan, Molybddn variiert wurden. Dariiber hinaus wurden
der Siliziumgehalt und das Ti/C-Verhdltnis in einem weiteren Rahmen
variiert, die Legierungen im technisch iiblichen 20% kaltverformten
Zustand eingesetzt. Als Hauptergebnis dieser Untersuchungen stellte
sich erneut der schwellreduzierende EinfluR von Silizium heraus,

Abb. 3; interessanterweise ist die schwellmindernde w1kkung von Sili-
zium im kaltverformten Stahl 1.4970 auf zwei Vorgdnge zurilickzufiihren
/11/: zum einen wird eine beschleunigt auftretende Rekristallisa-
tion unter Bestrahlung beobachtet, die eine vorangegangene Porenbil-
dung annihilieren kann, zum anderen wirkt das Element Si Uber das Mo-
de11 der schnelldiffundierenden Elemente /10/.

Entsprechende Untersuchungen zum Einfluf von Prozessparametern auf
das Schwellen der kaltverformten Legierungen des 1.4970, bei denen
die Art der Kaltverformung, der Verformungsgrad (16-20%) und die Lo-
sungsgliihtemperatur zwischen 1100 und 1120 C variiert wurden, zeigen
nur geringfiigige Unterschiede im Schwellverhalten (Abb. 3).

Eine Relativierung der Ergebnisse, die aus Simulationsbestrahlungen

mit schweren Ionen stammen, ist allerdings angebracht, da sie mit einer
hohen Defektrate (K « 10'3 dpa/s) durchgefiihrt werden. Fiir ihre UOber-
tragbarkeit auf Bedingungen, wie sie unter Reaktorbestrahlungen herr-
schen (K n 10'6 dpa/s), wird es sehr wichtig sein, ob die effektive
Loslichkeit der schwellmindernden Elemente wie Si, C und Ti erhalten
bleibt, oder durch Bildung von Ausscheidungen reduziert wird. AufschluB
dariber werden die Ergebnisse wichtiger Material- und Biindelbestrahlungen
im KNK II, im PFR und Ph&nix geben, deren Beladung auch auf den Resul-
taten der hier diskutierten Simulationsexperimente basieren.
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4.  Entwicklung hohernickelhaltiger Austenite

Bereits Mitte der 70-iger Jahre wurde aufgrund breitangelegter Unter-
suchungen deutlich, daB austenitische Stahle mit ca. 15-20% Chrom und
12-15% Ni besonders anfd1lig gegeniiber dem bestrahlungsinduzierten
Schwellen sind, wahrend Nickelbasislegierungen und ferritische Stahle
weniger zur Porenbildung neigen. Abb. 4 demonstriert dies fiir Austenite
und Nickellegierungen und zeigt auferdem die groBe Variationsbreite in
Schwellverhalten der Austenite in Abhangigkeit vom Vorbehandlungszustand.
Die eigentliche Ursache fiir das sehr unterschiedliche Verhalten von Auste-
niten und Nickellegierungen konnte bislang nicht hinreichend plausibel
erkldrt werden, obwohl es an Losungsvorschlagen hierzu nicht gefehlt hat.

Es erschien deshalb sinnvoll, neben der Optimierung des Stahls 1.4970
andere austenitische Werkstoffe zu erproben oder zu entwickeln, die im
Hinblick auf das Schwellen und mdglicherweise das bestrahlungsinduzier-
te Kriechen glinstiger sind, ansonsten die hervorragenden mechanischen
Eigenschaften, die exzellente Austenitstabilitdt, die geringe Tendenz

zu Entmischungsvorgingen und die gute Vertrdglichkeit gegeniiber UO2 und
fliissigem Natrium des Stahls 1.4970 erreichen. Es lag nahe, neben den
minoren Elementen die wichtigsten Legierungselemente Chrom und Nickel zu
variieren, zumal bereits Tendenzen iiber deren EinfluB auf das Schwellen
aus anderen Untersuchungen erkennbar wurden /12/. Unser spezifischer An-
satz beruhte darauf, ausgehend von der Grundzusammensetzung des 1.4970,
den Chromgehalt zwischen 9 und 15 und den Nickelgehalt zwischen 14 und
25 Gew.% zu variieren (Legierungen B828-B830, C618, C619 in Tab. 2). Da-
bei war von vorneherein klar, daB aufgrund bereits vorliegender Informa-
tionen zur Korrosion in Na und zur Abhdngigkeit der Brutrate vom Nickel-
gehalt /5/ ein moglichst niedriges Nickelniveau anzustreben war. Anderer-
seits sollten 8% Chrom nicht unterschritten werden, um eine gute Ver-
traglichkeit der Hiille mit dem Kernbrennstoff UOZ/PuO2 zu gewahrleisten.
Zusdtzlich wurde mit den Legierungen B801 und B831 der Versuch unter-
nommen, mittels y'-Hartung bzw. Hartung lber Vanadinnitridausscheidungen
eine Schwellreduktion und gleichzeitig eine hohe Festigkeit zu errei-
chen /13/.

Vom Standpunkt der Austenitstabilitat her liegen diese Legierungen ent-
sprechend Abb. 5 giinstiger in Bezug auf Ferrit- bzw. Martensitbildung
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als das Ausgangsmaterial 1.4970. AuBerdem haben elektronenmikrosko-
pische Untersuchungen der Legierungen B828-B830 ihre geringe Tendenz
zur Bildung von intermetallischen Phasen und damit zu Entmischungs-
vorgdngen bestdtigt.

- Bei den bisher getesteten mechanischen Eigenschaften ergibt sich hin-
sichtlich der Kurzzeitfestigkeit ein gleich gutes, bei den y'-gehdrte-
ten Legierungen ein verbessertes Verhalten, Abb. 6. Die Zeitétandfestig-
keit druckbeaufschlagter Rohre, Abb. 7, bei 600 ¢ ergibt etwas niedri-
gere Werte flr die matrixgehdrteten Legierungen B828-B830, ebenso fiir
die mit VN-Ausscheidungen gehdrtete Legierung B801l, aber erneut Vorteile
fiir die vy'-gehdarteten Varianten.

Das Schwellverhalten dieser Sonderlegierungen wurde mittels der bereits
besprochenen Technik der Bestrahlung mit Schwerionen (N16+) am VEC stu-
diert. Die Ergebnisse sind in Abb. 8 fiir die Bestrahlungstemperatur von
575 °C, bei der maximales Schwellen erwartet wird, im Vergleich zu eini-
gen kommerziellen Legierungen aufgetragen. Ausgehend vom Stahl 1.4970

im T0sungsgegliihten Zustand erzielt eine Erhohung des Nickelgehaltes

von 15 auf 25% denselben schwellreduzierenden Effekt, wie eine Chromre-
duktion von 15 auf 10 Gewichts-%. Eine Kombination beider MaBnahmen re-
duziert das Schwellen von B829 gegenilber dem 1.4970 um etwa eine Grofen-
ordnung. Basierend auf einer solchens offenbar inharent schwellresisten-
teren Basislegierung X10 CrNiMoTiB 1025 wurden weitere chemische Modi-
fikationen im Bereich der sog. minoren Elemente Kohlenstoff, Titan und
Aluminium untersucht (Legierungen C615-C619), die keine wesentliche An-
derung hinsichtlich des Schwellens zur Folge hatten, z.T. jedoch uber
die y'-Hdrtung zu giinstigeren Festigkeitseigenschaften fiihrten. Ebenso
wurde schlieBlich nachgewiesen, daP die liblichen Variationen in der
thermisch-mechanischen Vorbehandlung (Losungsgliihung, Kaltverformung,
Auslagerungsgliihung) kaum EinfluB auf die Porenbildung haben /14/.

Hinsichtlich des Effektes des bestrahlungsinduzierten Kriechens liegen
bei diesen Entwicklungslegierungen noch keine Informationen vor. Auf-
grund der uns bislang zuganglichen Information zum bestrahlungéindu-
zierten Kriechen austenitischer Stdhle nehmen wir an, dap die Kriech-
deformation unter Bestrah]dng sich aus zwei Termen zusammensetzt, von
denen einer linear mit der Bestrahlungsdosis ansteigt, der andere mit
dem Schwellen gekoppelt ist /15,16/. Zumindest die von uns untersuchten
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stabilisierten austenitischen Stahle lassen sich durch einen solchen
Formalismus mittels der flir die Stdhle qiiltigen Konstanten S und I
zwanglos erklaren /18/.
€ep = S-c-¢t+I'o-eS
Die Ergebnisse an hohernickelhaltigen y'-gehdrteten Legierungen M813
und PE16, bei denen das Schwellen in dem untersuchten Dosisbereich
noch sehr niedrig ist /18/, deuten darauf hin (Abb. 9), daB die schwell-
unabhangige Kriechkonstante S fiir hohernickelhaltige Legierungen etwa
vergleichbar (innerhalb eines Faktors 2) mit der der austenitischen Stah-
~ e vom Typ AISI 316 oder 1.4970 ist. Dies wiirde bedeuten, daB der Vor-
teil niedriger Schwellraten wegen der Dominanz des Terms 2 in obiger
Gleichung ebenfalls eine niedrigere Kriechdeformation flir unsere Ent-
wicklungslegierungen zur Folge haben sollte. Selbstverstandlich enthe-
ben solche Annahmen nicht der Notwendigkeit, Bestrahlungsexperimente
durchzufihren. In Abb. 10 ist eine Zusammenfassung solcher Experimente
dargestellt. Insgesamt scheint der hier im IMF II eingeschlagene Weg,
hohernickelhaltige nichtkommerzielle Austenite als Hiil1- und Kastenwerk-
stoffe zu entwickeln, erfolgversprechend.

5. Ferritisch-martensitische Stdahle

Das starke Interesse an ferritisch-martensitischen Stdhlen liegt in der
begriindeten Erwartung, daB diese Werkstoffe neben ausreichender Warm-
festigkeit insbesondere ein gilinstiges Bestrahlungsverhalten zeigen /19/.
So wurde bisher wenig Neigung zum Porenschwellen festgestellt /2,20,21/.
Ebenso haben sich die friihen Beobachtungen /22,23/, daB ferritisch-mar-
tensitische Stdhle wenig zur bestrahTungsinduzierten Heliumversprodung
neigen, erhdrtet /24,25/. Hierzu kommt, daf nach vorlaufigen Befunden in
stationdrem Natrium 12% Chrom-Stdhle offenbar ein giinstiges Korrasions-
verhalten zeigen; sie scheinen auch in sehr reinem Natrium bis etwa 650 °C
gegen Entkohlung weitgehend stabil zu sein.

Das hier skizzierte Eigenschéftsprofi] macht daher das weltweite Inter-
esse an den 10-12% Chromstahlen, insbesondere fiir Anwendung als Kasten-
werkstoff, verstandlich.
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Fiir die Anwendung im Temperaturbereich um 600 C kommen nur spezielle
ferritische Werkstoffe in Betracht:

a. mit praktisch unloslichen Teilchen (z.B. Oxiden) dispersions-
gehdrtete Werkstoffe

b. mit Ferritbildnern (z.B. Cr) hochlegierte einphasige Ferrite
(» 12% Cr)

c. hochlegierte, verglitete martensitische Werkstoffe (9-12% Cr,
0.1-0.2% C)

Von diesen Werkstoffen fd11t Gruppe (b) aus, weil sie bei erhdhten Ein-
satztemperaturen zu Versprodungsreaktionen neigt, die u.a. auf die
o-Phasenbildung zuriickgefiihrt werden konnen. Vertreter der Gruppe (a) sind
die von unseren belgischen Kollegen entwickeiten, auf pulvermetallurgi-
schem Wege hergestellten Werkstoffe, die sich durch Strangpressen und
Ziehen vornehmlich zu HiilTrohren verarbeiten Tassen /26/. Die Werkstoffe
sind C-arm und daher bewegt sich ihr Zustandspunkt im Diagramm der Abb. 11
(Schnitt durch Dreistoffsystem Fe-Cr-C bei 12% Cr) bei T-Anderungen prak—
tisch innerhalb des schwarzen Ferritgebietes.

Yon besonderem Interesse flir die Fertigung von Brennelementkdsten sind

die kommerziellen, warmfesten Verglitungsstdhle mit 9-12% Cr. Typische
Analysenwerte sind in Tab. 3 aufgefiihrt. Sie entsprechen im wesentlichen
den "unstabilisierten" Cr-Mo-V-,bzw. den niobstabilisierten Cr-Mo-V-Nb-
Legiérungen. Der Ni-Gehalt dieser Stdhle ist im Interesse einer ausreichend
hohen ACl—Temperatur und einer hohen Uberalterungsresistenz auf ca. 1% be-
grenzt. Im EM12 ist das Nickel durch erhthten Molybdangehalt ersetzt;
dieser Stahl neigt deshalb stdrker zur &-Ferritbildung. Sehr dhnlich sind
die Werkstoffpaare 1.4923/CRM-12 einerseits und 1.4914/FV 448 anderer-
seits. Der amerikanische HT9 enthdlt an Stelle von Niob einen Wolframzu-
satz.

Wie bereits erwahnt, ist nach bisher vorliegenden Erkenntnissen die Poren-
bildung in ferritischen und martensitischen Stahlen sehr niedrig. So liegt
der nach Neutkonenbestrahlung der Werkstoffe EM12 /20/ und HT9 /2/ beob-

achtete Schwellbetrag bei bis zu 100 dpa (NRT) unterhalb 1%, also deutlich
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unterhalb des Referenzaustenits AISI 316, etwa im Bereich hochnickel-
haltiger Legierungen (Abb. 12 u. 13). Die mit Ionenbestrahlung bei noch
hoheren Dosen ermittelten Schwelldaten schliefen sich entsprechend Abb. 12
gut an die Neutronendaten an. Entsprechende Ergebnisse aus VEC-Bestrah-
Tungen des IMF II (575 °c, 70 dpa) fiihrten zu keinerlei Schwellen. Allge-
mein wird vermutet, daB die Hauptursache fiir die hohe Schwellresistenz
dieser Legierungen eine erhohte Direktrekombination von Leerstellen und
Zwischengitteratomen an Trappingzentren ist, bzw. der Bias fiir die bevor-
zugte Aufnahme von Selbstinterstitiellen an Versetzungen reduziert wird

/27/.

Die Aussagen zum bestrahlungsinduzierten Kriechen dieser Werkstoffgruppe
sind noch sehr dirftig, sie genligen noch nicht fiir ein fundiertes State-
ment. Paxton et al. /28/ ordnen den Martensit HT9 in die Gruppe der ma-
trixgeharteten Austenite der Serie AISI 300 ein, beobachten also bei
allerdings relativ hohen Bestrahlungstemperaturen (540 oC) ein beacht-
liches bestrahlungsihduziertes Kriechen. Neuere Ergebnisse, in Abb. 14
dargestellt, stiitzen diese Aussage bei hoheren Neutronenfluenzen /2/.
Andererseits liegt die zwischen 280 und 360 °C am FV448 gemessene Kriech-
rate nahezu um eine Zehnerpotenz niedriger als bei austenitischen Stah-
Ten /21/. Moglicherweise muB also mit einer relativ starken Temperatur-
abhéngigkeit zwischen 300 und 500 °C gerechnet werden. Die neuesten eige-
nen Ergebnisse aus Mol-5-Experimenten stiitzen flir den Werkstoff 1.4914
diese Aussage /29/. AufRerdem wird,wie in Abb. 15 dargestellt, eine nicht-
lineare Spannungsabhangigkeit der Kriechdeformation beobachtet. Beides,
die unterschiedliche Temperatur- und Spannungsabhangigkeit der Kriechdefor-
mation unter Bestrahlung 1dBt bei den Martensiten den Schluf zu, daf der
bei austenitischen Stahlen libliche Mechanismus des SIPA Kriechens offen-
bar nicht gliltig ist.

Einen kritischen Punkt bei jedem ferritischen Stahl bildet der Steilab-
fall der Kerbschlagzahigkeit bei niedrigen Temperaturen und die Erhohung
dieser Ubergangstemperatur durch Bestrahlung. Das Ziel bei der Optimierung
des Werkstoffs 1.4914 muf3te daher vor allem darin bestehen, die entge-
gengesétzten Forderungen nach hoher Kriechfestigkeit und moglichst niedri-
ger Ubergangstemperatur TU in Einklang zu bringen, wobei einer moglichst
niedrigen Ubergangstemperatur fiir die Anwendung des 1.4914 als Kasten-




— 156 —

material Prioritdt eingerdumt wurde. Das Ziel wurde im Rahmen einer
gemeinsam mit ARBED-Saarstahl durchgefiihrten Entwicklung durch Sicherstel-
Tung der &-Ferritfreiheit des Gefliges sowie durch Limitierung des Stick-
stoff- und Borgehaltes erreicht. Abb. 16 zeigt die neuesten Werte der
Gro@charge 51482, Nach Kerbschlagarbeit und FATT (Fracture Appearance
Transition Temperature) liegt die Ubergangstemperatur fiir ldangs zur
Nalzrichtung entnommene ISO-V-Normal-und Kleinproben bei -40 bzw. -50 °c,
also erfreulich tiefen Werten.

Im Hinblick auf die technisché Handhabung (z.B. Auswechseln von Brennele-
menten), muB die Ubergangstemperatur fiir bestrahltes Material unterhalb
etwa 250 °C liegen. -Abb, 17 zeigt die bisher vorliegenden Daten iber die
Erhohung der Ubergangstemperatur, AT, infolge Bestrahlung. Beim HT-9 wurde
nach einer EBR-II-Bestrahlung bei 419 C bis zu 7 dpa (NRT) ein AT von

108 K ermittelt. Die Ubergangstemperatur erreichte danach 113 °C, was noch
deutlich unter der kritischen Grenze von 230 °C liegt. Es muR aber beach-
tet werden, daB die Dosis nur etwa 10% der Zieldosis des SNR-300 betrug
und die Vergiitungstemperatur von 780 OC sehr hoch lag, wodurch glinstige
Kerbschlagwerte, aber schlechte Zeitstandeigenschaften, erzielt werden.

Die im Interesse einer Verbesserung der Kerbschlagzahigkeit erforderliche
drastische Reduzierung des Stickstoffgehaltes um etwa eine Zehnerpotenz
fuhrt zu einer fiihlbaren Verringerung der Zeitstandfestigkeit. Diesen Ef-
fekt zeigt Abb. 18 in einer Larsen-Miller-Darstellung. Man liest aus ihr
auch eine 600 °C - 104 h-Zeitstandfestigkeit fir die stickstoffarme Va-
riante von ca. 80 MPa ab. Dieser Wert wird von den Auslegern als ausrei-
chend angesehen, da die Brennelementkdasten im oberen (heifien) Teil abge-
stiitzt sind und dort keine hohen Spannungen auftreten.

Den Bestrahlungseinfluf3 (am BR2-Reaktor) auf die Zeitstandfestigkeit der
stickstoffreichen Variante (Charge 11368) zeigt Abb. 19. Die Auftragung
erfolgte gemaB einer ISO-Empfehlung (ISO/TCI7/WGL0) /30/. Man erkennt, daB
die bestrahlten Proben bei den hGheren Priifspannungen eine geringfiigig
niedrigere Festigkeit aufweisen, wahrend bei den (praktisch wichtigeren)
niedrigen Spannungen die bestrahlten Proben sogar die etwas hohere Festig-
keit zeigen. Dieses Verhalten kann wie folgt verstanden werden: Little

und Stoter /31/ haben an einem dhnlichen Stahl (FV 448) gezeigt, daB eine
schnelle Bestrahlung bei 600 °C zu einer gewissen Bestrahlungserweichung
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flihrt, als Folge von Erholungsvorgdngen in der von der Martensitumwand-
lung her versetzungsreichen Matrix. Dieser Befund macht das Verhalten

bei hohen Spannungen verstandlich. Die eigenen Untersuchungen haben ge-
zeigt, daB bei den Langzeittests die Kriechraten der bestrahlten Pro-

ben geringer sind als die der unbestrahlten, und daB der sekundare
Kriechbereich bei ersteren verldngert ist. Es muB elektronenmikrosko-
pisch geklart werden, ob dieser giinstige BestrahlungseinfluB auf einer
Ausscheidungsmodifikation beruht oder die Folge der Matrixerhdrtung durch
Heliumbldschen ist.

Tab., 4 gibt schlieflich einen Uberblick iiber die 19 laufenden bzw. ge-
planten Bestrahlungsvorhaben, die die notwendigen Informationen zum Be-
strahlungsverhalten des Martensits 1.4914 erbringen werden. In Abb. 20
ist dargestellt, in welchen Bereichen noch Informationen fehlen.

6.  SchluBfolgerungen

Die bisher erzielten Ergebnisse sowohl auf dem Gebiete der hohernickel-
haltigen Austenite (X10CrNiMoTiB 10 25) als auch dem der ferritisch-martensi-
tischen Stdahle (X18CrMoVNb1Z 1 = 1.4914) rechtfertigen die Erwartungen

in diese Werkstoffe.

Schwerpunkte der weiteren F+E-Arbeiten 1iegen bei den hohernickelhalti-
gen Austeniten in der Ermittlung der In-pile-Standzeiten im Bereich der
maximalen HilImittentemperaturen (He-Versprodung), bei der Bestdtigung
der relativ gUnstigen‘Schwe]1— und Kriecheigenschaften durch Bestrahlungs-
experimente mit Neutronen und bei der Werkstoffqualifizierung und Tech-

nologie.

Fur die Martensitentwicklung steht an erster Stelle die Frage nach der
Beeinflussung der Ubergangstemperatur durch Neutronenbestrahlung. Eben-

so wichtig und interessant ist die Aufkldrung des vorherrschenden In-pile-
Kriechmechanismus zwischen 400 und 600 °C. SchlieRlich besitzen die Fra-
gen zur Fabrikation und Qualifikation von Hiillrohrkasten ebenfalls hohe

Prioritdt.
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Tab. 1 Vergleich von Abbrand- und Schadensakkumulation
verschiedener Reaktoren
Reaktor Standzeit Abbrand (max.lok.) dpa dpa/% Abbrand
(vLT) (%) (NRT')
KNK II/1 400 10 32 3,2
SNR 300
MK II 570 9,6 90 9,3
Superphénix-2 1160 aN 20 165 n 8

bzw. SNR-2
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Tab. 2 Wichtige Legierungskomponenten der Entwicklungs-

legierungen (austen. Stdhle, Hauptkomponente Fe)

Cc619

Chargen—Nr, Cr Ni Minhore Elemente Hartungsmechanismus
8-215561 15.3  14.9 Si, Mn, Mo, Ti Matrix
(1.4970)

B828 15.4 25.0 " "

B829 10.2 25.0 " "

B830 9.0 14.7 " "

B831 8.4 35.7 Si, Mn, Mo, Ti, Y’

Al, Zr

B8O1 11.1 30.5 Si, Mn, Mo, V VN

Cc618 9.1 24.7 Si, Mn, Mo, Ti Matrix
9.2 23.5 Si, Mn, Mo, Ti, Al y!




Tabelle 3:

Typische chemische Zusammensetzung von Stdhlen mit 9-12 % Chram

Cr

Ni

Si Mn S P B N Sonstige
Typ Cr-Mo-V
1.4923 0.21 11.2 0.42 0.83 0.21 - .37 0.50
CRH12 0.19 11.8 0.62 0.9%6 0.30 - 0.45 0.54 0.017 0.016
HTOS 0.20 11.95 0.62 0.99 0.30 - 0.38 0.59 0.52w
Typ Cr-Mo—(V)-Nb
1.4914 0.1 11.3 0.7 0.5 0.3 0.25 0.45 0.35 0.007
<0.2 1.5 1.0 0.7 0.2 0.1 1.2 0.3Cu

0.11 11.3 0.7 0.5 0.3 0.25 0.45 0.35 0.007 0.029
FV 448 0.10 10.7 0.65 0.60 0.14 0.26 0.46 0.86 0.009 0.020

0.10 10.7 0.64 0.64 0.16 0.30 0.38 1.01 0.016  0.006
EM12 0.12 9.5 2 0.25 0.1 1.0

0.10 11.9 1.7 0.25 0.3 0.75

0.19 10.4 0.9 0.53 0.36 0.33 0.61

0.06 10.5 0.15 2.05 0.36 0.18 1.08

(Nb+Ta)

— 91 —
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Reaktor-Bestrahlungsexperimente mit ferritischen Werkstoffen

Untersuchungs—-  Voraus.
Experiment Werkstoffe Probenform ziel beendet
Ripcex I D102 . s Sclwellen, 1982
1.6770 Fullsticke  ofiige
Rapsodie II- DTO2
Noni tor 1.4923 Fillstiicke  ocavellen, 1983
Geflige
EM 12 ‘
PFR M1 1.4914 Flachproben, Zugversuche 1984
Vierkant- Schwellen
proben Geflige
PFR Transient 1.4914 Rundproben ZugtKriechver- 1986
Programme 1.6770 Kerbschlag- suche (trans.)
proben Kerbschlag
Geflige
Mol 5 B13-16 1.4914 Rundproben in-pile 1984
Kriechen,
Geflige
ISIS (BR2) Disp.geh.
Ferrite Kerbschlag- Kerbschlag- 1983
EM12 Kleinstproben z&higkeit
1.4914
1.6770
OASIS (BR2) Disp.geh. in-pile 1984
Ferrite Kriechen
EM12 Druck- Gefiige
1.4914 rShrchen
1.6770
PFR M2 1.4914 _ in-pile 1987
Disp.geh. ?orlf;];hen Kriechen
Perrite ' Schwellen
Gefiige
Ripcex II Disp.geh. Druck- in-pile 1982 (?)
Ferrite r&hrchen u. Kriechen oder
EM12 - FlillkSrper Schwellen 1985
1.4923 Geflige
Carafe Disp.geh. Fuel pins Dichte, Ab~ 1982 (7?)
(Rapsodie) Ferrite messungen, oder
Schwellen 1984

Geflige




CFC-6 und 8

(BR2 reflector)

KNKR-II/2

(Zentralelement

1.33)

SNR-MIE ITT

coucou 1v
(Phenix)

IDEFIX
(Phenix)

HFR 6770

Mol 3B7

KNK-II-MIE II

Mol 3B6

Disp.geh.
Ferrite-

1.4914
EM12
1.6770

Alternative
Hiill- und
Kasten-
materialien

Disp.geh.
Ferrit

Disp.geh.
Ferrit

1.6770

1.4914

1.6770

1.4914
1.4923
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Fuel pins

Hillrohre
Zugproben
Kerbschlag-
proben

Schwellproben

Zugproben

Fuel pins

Fuel pins

Zugproben

Zugprcben

Zugproben

Zugproben

Fuel cladding
interaction

Schwellen
Mech. Eig.

Schwellen
Mech. Eig.

Dichte
Abmessungen

Dichte
Abmessungen
Geflige

Mech. Eig.
(core
clamping
material)

Zugversuche
( HI-Ver-
sprédung)

Zugversuche
Kriechver-
suche

Zugversuche
Kriechver—
suche

®  nicht wie wiederholt irrtlimlich berichtet 1.4914

1983

1987

nach 1990

1985

1988

1983

1983

1987

1982
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EXPERIMENT CAT. 82 83 | 84 | 85 | 86
RIPCEX 1 B S NBU

DFR 510 B S NBU

PFR M1 B z | 450.500,650/10 NBU —=| |

RIPCEX 2 B IC | 400,500/9 [NBU —

PFR M2 B IC ' 400, 500.6010/ 19.21.9 ]

KNK 2/LR B 2 [360- 56}0/6 1 Probeneninahmex
PFR ABS. B S | A400-450/8

KNKI/2 (138) ST [360-635/6

MK I/ BU ST . [«00-630/19

CHARLEMAGNE B [400,630/15 ]

KNK /3 ST. [360-560/6 =
HILDEGARDE K L _1(18)
MONI IC.S 595,650/ 615 ]

MATUSALEM  IC,S

Legend: T(°C},étg [-10%2n/cm?2]

Abb. 1 Wichtige Bestrahlungsexperimente zur Qualifizierung von
Werkstoff 1.4970 im kaltverformten Zustand als MK II-Re-

ferenzmaterial
14 § 17.3%
BEL
12 : .
10 - 1% ; =
S B
c B 1 .
o @ 2) —13)
q) .
2 6}k Streuband B
S ; H ] 14970
n B “[ [ (8-21561)
AN S NN O \\\\\W\ R
| 1)Basis: Fe-15Cr-15Ni; 0025 < C <0095
2| 2)Basis: Fe-15Cr-15Ni- 0,1C; 0,255 Ti $1.25, bzw.: 1.01 < Nb < 156
3)Basis: Fe-15Cr- 15Ni-004C; 095 S Mo< 4,75, bzw.: 003 < Sis 2,9
0

C Ti Nb Mo Si

Zulegiertes Element

Abb. 2 Wirksamkeit verschiedener Elemente auf das Schwellver-
halten in Fe-15%Cr-15%Ni-Legierungen nach VEC-Be-
strahlung (575 °C, 70 dpa)
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Abb. 3 Variation des Schwellens im kaltverformten 1.4970
in Abhdngigkeit von verschiedenen Prozessparametern
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Abb.

Nickelaquivalent =% Ni+30%C « 30 %N + 0,5% Mn
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Abb. 6 Kurzzeitfestigkeit von Sonderlegierungen
auf der Basis von Fe-10Cr-25Ni im Vergleich
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STATIONARE BESTRAHLUNGSEXPERIMENTE

D. Geithoff

KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
Institut filir Material- und Festkorperforschung II1

1. Einleitung

Mit Bestrahlungsexperimenten im stationaren Betrieb wurde die Brenn-
element-Entwicklung innerhalb des PSB eingeleitet. Zunachst kamen in
einer Vielzahl von Einzelversuchen Testbrennstdbe in Kapseln und spe-
ziellen Kreislaufen zur Bestrahlung. Auf diese Weise wurde das weite
Parameterfeld abgetastet. Das grobe Zielportrait, das inzwischen Er-
weiterungen erfahren hat, enthielt anfangs als Hauptpunkte den Abbrand,
die Stableistung und die Hiilltemperatur. Auch heute wird der Erfolg
eines Bestrahlungsexperimentes noch weitgehend nach diesen Kriterien
beurteilt.

Das aus Einzelversuchen entwickelte Brennstabkonzept wurde mit Stab-
Blindeln getestet, die im direkten KiihImittelstrom der jeweiligen Reak-
toren betrieben wurden. Sie stellen die Meilensteine der Entwicklung dar
und sollen hier in ihrem Ergebnis betrachtet werden.

Am Ende dieser Reihe stehen die echten Brennelemente, von denen inzwischen
zwei aus dem schnellen Reaktor KN K untersucht werden konnten. Einem
davon, dem Brennelement NY 202 IA gilt der groBere Teil der nachfolgenden

Ausfiihrungen.

2. Blindel-Experiment DFR-350

Das erste groBere externe Unternehmen im Bereich der Bestrahlungsversuche
war das Experiment DFR-350, dessen Bestrahlungszeit in die Jahre 1969 und
1970 fiel. Hier wurden mit dem franzdsischen CEA als Partner von der
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DeBeNe-Seite 39 Teststédbe fiir eine Erprobung im Dounreay Fast Reactor
bereitgestellt. Abstandshalter-Kafig und Brennelement-Mantelrohr 1ieferte
der Reaktorbetreiber. Die wesentlichen Brennstabspezifikationen (siehe
Abb. 1) entsprachen dem heute als SNR Mark-Ia bezeichneten Konzept. Mit
einem maximalen lokalen Abbrand von 5,6 % Fima wurde das vorher definierte
Ziel des Experiments erreicht. Wichtigstes Ergebnis war der Befund, daP
alle Stabe intakt geblieben und auch nicht Anzeichen von bevorstehendem
Stabversagen erkennbar waren. In Detailuntersuchungen zeigte sich aller-
dings eine stdrkere Streuung des Brennstoffverhaltens (Umstrukturierung),
die auf noch nicht gleichmaBige Fabrikation schlieBen 1ief. Bemerkenswert
war auBerdem eine starke axiale Wanderung des Spaltcdsiums zu den Brenn-
stoffsaulenenden hin, DaB bei der Weiterbestrahlung einerReihe von Stdben
in sogenannten Trefoils (Experiment DFR-435) mehrere Stabschdden auftra-
ten, ist weitgehend eine Folge von Handhabungsfehlern beim Assemblieren
und dem DFR-typischen "gas blanketting". Allerdings ergaben sich bei Ab-
branden iiber 9 % Fima auch Hinweise auf "end-of-1ife"-Stabschaden.

3. BUnde]QExperiment RAPSODIE-I

Zwei Stabbiindel mit jeweils 34 Brennstdben liberschritten bei diesem Experi-
ment den Zielabbrand des SNR-300. Mit einem Maximalwert von 10,6 % Fima
erreichten sie das Doppelte des vorangegangenen Biindelexperiments. Das
Brennstabkonzept folgte auch hier den Mark-Ia-Spezifikationen (siehe Abb.2).
Keiner der 68 Stdbe wies einen Stabschaden auf, obschon die Hillrohrdurch-
messer aufgrund des Stahlschwellens um bis zu 6,5 % zugenommen hatten. Die
schon friiher beobachtete starke axiale Wanderung des Spaltcdsiums zeigte

sich noch stdrker ausgepragt. Auch wurden nachteilige Auswirkungen dieses
Effektes erkennbar. Im Bereich der Enden der Brennstoffsdulen war die Hiille
Tokal gedehnt, Folge einer Reaktion des Spaltcdsiums mit dem Brutstoff.

Des weiteren waren auch einzelne Abschnitte der Brennstoffsaule durch Casium-
Ansammlungen in ihrer geometrischen Struktur gestort und wiesen unregelmdBige
HohTrdume und Risse auf. Eine weitere Besonderheit war die Uberschreitung der
Brennstoff-Schmelzgrenze in einigen zentralen Bereichen der Brennstoffsaule.
Allerdings war dieser Effekt auf Stdbe mit stark unterstochiometrischem
Mischoxid beschrdnkt und zeigte auch keinerlei Auswirkungen auf das sonstige
Stabverhalten. ’
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Alle Befunde der Nachuntersuchung flihrten zu der Feststellung, daB das
Ende der Lebensdauer der Brennstabe noch nicht erreicht war.

4, Biindel-Experiment DFR-455

Mit einem 60-Stab-Biindel unter der Bezeichnung DFR-455 sollte das Mark-Ia-
Brennstabkonzept weiter bestdtigt und statistisch abgesichert werden (Da-
ten siehe Abb.3). Die im Januar 1973 angelaufene Bestrahlung fiihrte jedoch
schon nach etwa einem Monat zum Stabversagen. Der Versuch wurde bei einem
Abbrand von 5,4 % Fima abgebrochen. Beij der anschlieBenden Nachuntersuchung
wiesen 4 Brennstabe starke Hiillrohrschaden auf. In einem groBen Untersu-
chungsprogramm, das auch die Analyse von unbestrahlten Ersatzstdben umfaft,
konnte die Ursache flir das friihe Stabversagen ermittelt werden. Danach sind
Verunreinigungen des Brennstoffs (Chlor und Wasser) und eine daraus resul-
tierende Hullinnenkorrosion fiir die Stabschdden verantwortlich. Die Quelle
dieser Verunreinigungen wurde entdeckt und beseitigt.

Im Zuge der Nachbestrahlungsuntersuchungen wurde eine fiir die Lagerung der
Stabe wichtige Beobachtung gemacht. Nach etwa drei Jahren Lagerzeit in den
HeiBen Zellen zeigten zahlreiche Stdbe starke AuBenkorrosion, die bis zum

Verlust des Spaltgases durch nachtragliche RiBbildung reichte. Laugenkorro-
sion durch nicht vollstandig entferntes Kiihimittel war hierflir die Ursache.

5. KNK-Brennelement NY 208 BN

Das Brennelement NY 208 BN gehorte zur KNK-II-Testzone. Es enthielt 211
Brennstabe mit UOZ/PUOZ-Brennstoff und Hullrohren von 6 mm AuBendurchmesser
aus den Edelstdhien 1.4981 und 1.4970.

Nach einem Betrieb bei einer Stableistung von maximal lokal 446 W/cm trat
bei einem Abbrand von maximal Tokal 17450 MWd/t ein Stabschaden auf, der
durch mehrere DND-Ausbriiche angezeigt wurde. Daraufhin wurde der Reaktor
sofort abgefahren und mit Hilfe von Spaltgas-Messungen an Einzelelementen
in der BE-Wechselmaschine das defekte Brennelement identifiziert. Bei der
darauffolgenden Bestrahlungsnachuntersuchung in den Heifen Zellen der KfK
konnte zundchst kein schadhafter Stab gefunden werden. Sowohl die visuelle
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Inspektion als auch ein spezieller Lecktest verliefen bei der Suche nega-
tiv. Erst Wirbelstromuntersuchungen in Verbindung mit Spaltgasanalysen
und Gewichtsbestimmungen identifizierten den Stab IB 396 als Defektstab,
bei dem schlieBlich nach einem Sipping-Test bei iiber 500 °C ein Quer-

rif im Bereich der Brennstoffzone festgestellt wurde. Weitere Hinweise
auf Defekte in anderen Staben konnten nicht verifiziert werden. Die me-
tallografische Untersuchung des Hiillrohrs vom schadhaften Stab IB 396
brachte eine erhebliche Innenkorrosion, verbunden mit zahlreichen Anris-
sen zutage, deren Ursache bisher noch nicht gekldart wurde.

Ein weiterer wesentlicher Befund waren die Reibmarken der Abstandshalter
an den Brennstdben. An den Kontaktpunkten der Wabengitter waren insbeson-
dere im oberen Bereich des Brennelements starke Markierungen an den Hiil1-
rohren der Brennstdbe erkennbar. Die ausgeschlagenen Krater erreichten
Tiefen von bis zu 120 uym. Als Ursache fiir eine totale Penetration der
Hillwanddicke reichten diese Oberfldchenschadigungen jedoch nicht aus.

Ein vollstdndigeres Bild des Verhaltens der KNK-Brennstdbe soll erst in
der anschlieBenden Erlauterung der Ergebnisse aus der Untersuchung des
Brennelements NY 202 IA gegeben werden, das einen Abbrand von maximal
lokal 48 000 MWd/t erreichte.

6. KNK-Brennelement NY 202 IA

Das Brennelement NY 202 IA gehtrte wie das zuvor beschriebene zur KNK-II-
Testzone und ist mit diesem in Spezifikation und Aufbau weitgehend iden-
tisch (Daten siehe Abb. 4). Auch hier fiihrte ein Stabschaden zur Beendi-
gung der Bestrahlung. Allerdings wurde das Brennelement noch ca. 18 Tage
bei geringer Leistung weiterbestrahlt. Anschliefend wurde es ohne NaBrei-
nigung in die HeiBen Zellen der KfK Uberflihrt und hier zerlegt. Durch
einen gliicklichen Zufall war der einzige defekte Stab unter den ersten,

die aus dem Biindel gezogen wurden.

6.1 Nachbestrahlungsuntersuchung
Fiir die Untersuchung der Brennstdbe waren zwei Ziele definiert.

Zum einen sollte das Geschehen um den Stabschaden, seine Ursache
und seine Auswirkungen erforscht werden und zum anderen der typische
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Brennstabzustand bei der vorliegenden Abbrandstufe.In der nach-
folgenden Erlauterung der Untersuchungsergebnisse werden beide
Ziele nicht immer getrennt gehalten.

Alle Arbeiten zur Nachbestrahlungs-Untersuchung wurden in den
KfK HeiBen Zellen durchgefiihrt. Der qualifizierten Arbeit, ba-
sierend auf einer grofen Erfahrung, ist es zu danken, daB die
Untersuchungsergebnisse in so eindeutiger Art erstellt wurden.

Veranderung des Stabdurchmessers

Die Stabe zeigten sich auferlich in bester Verfassung. Nach indi-
vidueller Reinigung von anhaftenden Natrium-Resten wurde ihr Durch-
messer entlang der Stabachse bestimmt. Die Veranderungen gegeniiber
dem Zustand vor der Bestrahlung waren gering. Mit maximal 20 um,
entsprechend 0,3 % des Durchmessers, hoben sich die Mefwerte nur
schwach aus dem Untergrund heraus, ganz im Gegensatz zu den 390 um,
die an einem Teststab des RAPSODIE-Biindels 102 gemessen worden waren.
Neben dem schwellarmen Hiillmaterial bildet die geringe schnelle Neu-
tronendosis sowie der nur mdRige Abbrand die Erklarung.

Wirbelstrom-Untersuchung

Die Wirbelstromsignale gelten gewdhnlich als Indikator fiir eine
Hiillrohrschddigung, insbesondere fiir eine Hiillrohr-Innenkorrosion.
Bei der Auswertung der MeBschriebe zeigten sich wesentliche Unter-
schiede zwischen den Stdben. Ganz aus dem Rahmen fiel das Bild des
defekten Stabes A1-1584 (siehe Abb. 5) mit seinen starken Ausschld-
gen 1im Bereich des Spaltgasraumes und der Brutstoffsdulen. Damit
ist demonstriert, daB ein defekter Stab (mit eingedrungenem Natrium)
zweifelsfrei durch diese Untersuchung identifiziert werden kann.
Nimmt man bei den intakten Stdben die maximale Signalamplitude als
Beurteilungsmerkmal, so fallt auf, daB Stdbe, die in einer friheren
Fertigungskampagne hergestellt wurden (38. KW 1973, 46. KW 1973),
groBere Verdnderungen (Innenkorrosions-Schdden ?) aufweisen als sol-
che spiterer Produktion (25. KW 1975, siehe Abb. 5). Da auch der
schadhafte Stab A1-1584 im Jahre 1973 gefertigt wurde, war dies
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ein Hinweis auf eine mogliche Schadensursache. Unerkldrt bleibt
hier allerdings.warum die Hillrohrrisse etwa in Stabmitte aufgetre-
ten sind, wohingegen die Wirbelstromsignale erst am heiBen oberen
Stabende eine HiilTrohrschadigung anzeigen.

y-Spektrometrie

Die Aussagen aus der y-Spektrometrie iiber den Zustand der Brennstoff-
saule sind nicht immer eindeutig, besonders wenn groBe Anomalien sicht-
bar sind. Umgekehrt deuten jedoch gleichmdRige Nuklidprofile auf einen
pauschal guten Zustand hin.

Die y-Profile der Brennstdbe des BE 202 sind durch eine Stetigkeit

in ihrem Verlauf gekennzeichnet (Abb. 6). Geringere UnregelmdBigkei-
ten,wie z.B. stufenartige kleine Aktivitatserhohungen, konnten zwar
nicht erklart werden, konnten aber bei der verwendeten provisorischen
MeBeinrichtung durch Handhabungsfehler entstanden sein. Besonders
deutlich wird die erwdhnte Stetigkeit, wenn man die Cs-137-Profile
einiger Stdbe aus dem Experiment RAPSODIE-I zum Vergleich heranzieht,
wo starke Wanderungen und Anreicherungen des Cdsiums stattgefunden ha-
ben (Abb. 7). DaB diese Wanderungen auch Auswirkungen auf das Stab-
duBere haben, zeigt das Durchmesserprofil eines RAPSODIE-Stabes in
Abb. 8. Lokale Dehnspitzen am Ende der Brennstoffsdule sind hier als
Folge einer Cdasium-Reaktion mit dem angrenzenden Brutstoff erkennbar.

Eine Separierung der Brennstofftablette als Folge einer Brennstoff-
verdichtung ist bei den KNK-Stdben ebenfalls nicht zu sehen. Der Ge-
samtbefund belegt den guten Zustand der Brennstoffsdule.

Betatron-Durchleuchtung

Von den 211 Brennstaben des Blindels wurden 74 mit dem Betatron durch-
Teuchtet. Durch die groBe Zahl dieser Untersuchungen erhdlt man ein
statistisch gesichertes Gesamtbild, das auch etwas lber das Streuband
des Stabverhaltens aussagt.

Wie erwartet, hat sich bei allen Stdben lber den groBten Teil der
Brennstoffsdule ein Zentralkanal ausgebildet (Abb. 9). Lediglich am
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oberen Sdulenende ist die Umstrukturierung wegen der in diesem
Bereich zu geringen Stableistung nicht erfolgt (Abb. 10): Durch-
messer und Verlauf des Zentralkanals (Exzentrizitdt) zeigen nur

geringe Schwankungen. Die bei friihren Bestrahlungsexperimenten be-

obachteten UnregelmdBigkeiten, wie z.B. Kavernenbildung (Abb. 11)
oder starke lokale Verdnderungen der KanalgroBe bis hin zur Ver-
stopfung, fehlen hier. Auch sind keine metallischen Spaltprodukt-
perlen als Zeichen einer Brennstoffiiberhitzung erkennbar. Gegen-
uber der Ausgangslange hat sich die Brennstoffsaule um 1 bis 5 mm,
entsprechend 0,15 - 0,8 % verkiirzt, vermutlich durch Nachsintern.
Die durch den VerdichtungsprozeB mitunter entstehenden Querspalte
innerhalb der Sdule sind in den KNK-Stdben nicht aufgetreten.

In der Gesamtbeurteilung darf das einheitliche Aussehen der Brenn-
stoffsdule, das Fehlen von nachteiligen UnregelmaBigkeiten als Zei-
chen eines einwandfreien Bestrahlungsverhaltens gedeutet werden.

Keramografie und Metallografie

Der pauschale Befund der zerstorungsfreien Nachuntersuchung setzt
sich auch in der keramografisch-metallografischen Detailuntersu-
chung fort. Abb. 12 zeigt zwei Querschnitte im Bereich maximaler
Stableistung. Die Leervolumenverteilung (Zentralkanal, Radial-Risse)
entspricht dem fiir diese Abbrandstufe typischen Bild. In den a-Auto-
radiografien ist in der AuBenzone des Brennstoffs noch die heterogene
Ausgangs-Verteilung von Uran und Plutonium erkennbar, die nach innen
zu in einen homogenen Bereich (Mischkristalle) iibergeht und um den
Zentralkanal eine Plutonium-Anreicherung durch Thermodiffusion zeigt.
Am Ubergang Brennstoff/Hulle ist ein im kalten Zustand offener Rest-
spalt von etwa 20 um Weite verblieben. Das Hiillrohr ist von der Innen-
seite nur in einem Falle geringfiigig (20 um Tiefe) korrodiert. Alle
Einzelbeobachtungen fiigen sich zu einem Gesamtbild zusammen, in dem
das Brennstabverhalten mit "gut" beurteilt werden kann.

Abb. 13 zeigt zwei Querschliffe im oberen Bereich der Brennstoffsaule
(hohere Hiilltemperatur, niedrigere Stableistung). Entsprechend dem
niedrigeren Temperaturniveau im Brennstoff zeigt sich im Tabletten-
zentrum nur isometrisches Kornwachstum. RiBanzahl und GroBe bewegen
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sich im Ublichen Rahmen: Bedingt durch die hohere Hiilltemperatur
ist die Innenkorrosion nun weiter fortgeschritten. Korrosions-
schichten von bis zu 90 um Dicke haben den Brennstoff/Hiille-Spalt
ausgeflitit. Allerdings tritt der Hiillrohrangriff hier in seiner
weniger gefahrlichen Art, namlich fldchenartig auf. Kritische Korro-
sionsnester mit Kornzerfall und Eindringtiefen von iliber 120 pym wur-
den bei einem Brennstab beobachtet, der einer der friiheren Herstel-
lungskampagnen entstammte. Damit verdichtet sich die bei der Wir-
belstrom-Untersuchung entstandene Vermutung, daf die Ursache des
aufgetretenen Stabschadens bei der Stabherstellung zu suchen sei.
Eine schliissige Erkldrung steht jedoch noch aus.

Schadenspropagation

Bej der Zerlegung des Stabbiindels war festgestellt worden, daB in
Hohe des aufklaffenden Hillrohrrisses am intakten Nachbarstab Al-
1598 deutliche Zeichen einer Wechselwirkung vorhanden waren. Unter
einer Kruste, die sich mit einem feuchten Tuch entfernen TieB, war
das Hillrohr stark verfdrbt, so daB eine Uberhitzung nicht ausge-
schlossen werden konnte. Eine anschliefende Dimensionskontrolie des
Stab-AuBendurchmessers zeigte einen flachenhaften Abtrag von bis zu
40 ym Schichtdicke. Dieser Befund deutete bereits eher auf einen
Korrosionseffekt hin, als auf eine Uberhitzung des Stabes infolge
einer Verengung des Kiihlkanals. Die keramografisch/metallografische
Untersuchung im Beréich der Verfdrbung bestdatigte den Materialabtrag,
der in seinem Erscheinungsbild typisch fiir einen Korrosionsangriff
war. Auch die mikroskopische Untersuchung der Hiille in gedtztem Zu-
stand sowie Hiartemessungen erbrachten keinen Hinweis auf eine Tokale
Oberhitzung wahrend der Bestrahlung. Es gilt daher als sicher, daB
die Hiillrisse an Stab A1-1584 wdhrend der Bestrahlung keine erkenn-
baren Auswirkungen auf seine unmittelbaren Nachbarn gehabt haben.
Vielmehr diirfte im Schadensbereich zuriickgehaltenes Natrium zu einer
verstarkten Tokalen Korrosion gefiihrt haben.
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7. Gesamterfahrungsbereich

Die Blindel-Bestrahlungsexperimente und der erfolgreiche Betrieb von
Brennelementen in der KNK haben den Erfahrungsbereich fiir die statio-
nare Betriebsweise des Brennstab-Konzeptes Mark-Ia weitgehend abgesi-
chert, so daB innerhalb der erreichten Parametergrenzen eine Voraus-
sage liber das Brennstabverhalten gemacht werden kann. Voraussetzung
ist allerdings, daB Fertigungsfehler,wie sie beim Experiment DFR-455
aufgetreten und beim KNK-Brennelement 202 vermutet werden, in Zukunft
auszuschliefen sind., Offene Fragen sind noch die Verwendung von Pluto-
nium als alleinigem Spaltmaterial (ohne U-235) und die Auswirkungen
hoher Neutronendosen bzw. Dosisleistungen auf das Verhalten des Hulil-
material.

8. Zusammenfassung

Die stationdren Bestrahlungsexperimente DFR-350, RAPSODIE-I und DFR-455
werden als Meilensteine der Entwicklung des SNR-Mk Ia-Brennstabkonzeptes
kurz erlautert und einige wichtige Ergebnisse aufgezeigt. Fiir die zwei
defekten Brennelemente aus der KNK, insbesondere fiir das BE 202 IA wird
anhand der Einzelbefunde bei den verschiedenen Schritten der Nachbestrah-
Tungs=Untersuchung der Zustand der Brennstdbe beschrieben. Durch Verglei-
che mit den Erfahrungen aus vorangegangenen Experimenten wird fiir diese
Stdbe gezeigt, wie die Befunde einzuordnen sind. Auf dieser Grundlage
wird das Brennstabverhalten in verschiedenen Bereichen qualitativ beur-
teilt.
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DFR - 350

Brennelements DEBENE - Anteil 39 Stabe ( CEA 38 Stébe )
Stablénges 51 cm A Brennstoffsédules 29 cm

Brennstoffs U/Puby 80720 U - 235 - Anreicherung 86 %
Tablettendichte 90 % th. Schmierdichte 80 & th.
0/Me  2.00

Halle Edelstahl 1.4961 1.4988

Bestrahlungs 203 ULT

52.800 MWd/t = 5.6 & (max)
450 Wem  (max)
Hullmittentemperatur 650 °C (max)

Alle Stébe intakt

Starke Streuung der Brennstoffstruktur (Zentralkanal)
Dokumentation der Herstellung rehlerhart (Tablettenanzahl)
Starke axiale Cadsium-Wanderung nach den S3ulenenden

Abb. 1: Daten zum Bestrahlungsexperiment DFR-350

RAPSODIE - I
Brennelements 2 Bindel zu je 34 Staben
Stabldnges 83.5 cm Brennstoffsédule: 32 cm
Brennstoff: UsPuly  20/30 U - 235 - Anreicherung 83 %

Tablettendichte 87 & th. Schmierdichte 80 & th.
0/Me 2.00 - 1.965
Hilles Edelstahl 1.4988 1.4970
Bestrahlungs 365 ULT
99.000 Mud/t = 10.6 & (max)
485 UW/cm (max)
HUllmittentemperatur 600 °C  (max)

Alle Stébe intakt

Trotz hoher Hillschwellwerte kein Hiillrohrschaden

Starke axiale Cdsium-Handerung mit lokaler Dehnung

Zerstérung derTablettensdule durch Spaltprodukte

(Uberhthte BrennstoiTtemp. in niederstéch. Brennstoff (Schmelzen)

Abb. 2: Daten zum Bestrahlungsexperiment RAPSODIE-I
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DFR - 455

Brennelements 60 Brennstédbe

Stabldnges 90 cm Brennstoffsdules 44 cm
Brennstoffs U/Pul2 20/30 U-235 - Anreicherung 93 &

0/Me 1.973 - 2.00
Hilles Edelstéhle 1.4988 1.4970 1.4981 kv 1.4981 lg
Bestrahlungs 178 ULT

50.500 MWd/t = 5.4 & (max)

500 W/cm

Hullmittentemperatur 638 °C

Stabversagen schon nach einem [lonat

4 Stabe mit grosseren Hulischaden; 2 weitere mit Haar-Rissen
Innenkorrosion bis zu 250 um

Fabrikationsfehler; Chlor-und Uossergehalt des Brennstoffs
Aussenkorrosion nach 3 Jahren Lagerzeit

Abb. 3: Daten zum Bestrahlungsexperiment DFR-455

Brennelements

Brennstof'fs

Hilles

Bestrahlungs

Abb. 4: Daten

KNK - BE 202 IA

211 Brennstdbe mit Gitterabstandshaltern
Stablénges 155.65 cm Brennstoffsdules 60 cm

U/Pubz 720/30 U - 235 - Anreicherung 93 &
Tablettendichte: 86.5 & th. Schmierdichtes 80 & th.
0/Me. 2.00

Edelstahl 1.4981

192.5 W1

48,000 MHd/t = 5.1 % (max)

439 W/cm  (max)

Hillmittentemperatur 610 °C  (max)

18 Tage Bestrahlung nach Hillriss (¢ DND - Signal )

zum KNK-Brennelement NY 202 IA
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AL - 1598 Al - 1649 Al - 1832 Al - 1584
46 / 73 25/ 75 38 / 73 46 / 73

Abb. 5:  KNK-BE NY 202 IA
Wirbelstromsignale ausgewdhlter Brennstdbe
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Cs/Ba-137 Zr/Nb-95 Integral

Abb. 6: KNK-BE NY 202 IA
v=Profile des Stabes Al1-1582
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B e e e e

Cs-Profil

Brutstoff -

Brennstoff

Brutstoff

Casium=-Verteilung in einem RAPSODIE-Testbrennstab

Abb. 7

@ €s-137 y-Protil

HiillrohrauBendurchmesser

Spaltstof?

Brutstoff

oben

Lokale Hiulldehnung in einem RAPSODIE-Testbrennstab

°
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Abb. 8
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Abb. 9:  KNK-BE NY 202 IA
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\ Unteres Ende der Brennstoffsaule

Abb. 11: Kavernen im Brennstoff
ausgewahlter Stabe des Experiments DFR-455
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Abb. 12: KNK-BE NY 202 IA
Keramografie-Querschliffe im Bereich maximaler Stableistung
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KNK-BE NY 202 IA

Keramografie-Querschliffe im Bereich geringer Stableistung
aber erhohter Hulltemperatur
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Brennstoff- und Brennstabbestrahlungen aus
internationaler Sicht
C. Heyne
INTERATOM, Bergisch Gladbach

In allen die Entwicklung von Brutreaktoren betreibenden Ldndern hat der
Brennstab mit Mischoxid als Brennstoff einen hohen technischen Standard
erreicht. Es soll hier versucht werden, die Position der DeBeNe-Gruppe im
internationalen Umfeld aufzuzeigen, und nicht wie sie eventuell von auBen

gesehen wird.

In Natrium-gekiihlten Brutreaktoren erreicht man heute beim Einsatz von
Mischoxidtabletten in austenitischen Hillrohren in groBerem Umfang Abbrande von
100.000 (MWD/tym). In einzelnen Versuchen ergaben sich auch 200.000 (MWD/tp)
ohne Stabfehler. Die Hiillrohre waren dabei Schadigungsdosen von entsprechend
115 bis 135 dpa-NRT ausgesetzt.

Die vorhandene Erfahrung ergibt sich aus verschiedenen Versuchsgruppen. Es soll
hier eine Unterteilung in drei Gruppen vorgenommen werden.

Gruppe 1: Versuchsbestrahlungen in kleinen Testreaktoren mit schnellem oder
epithermischen Fluf.

Gruppe 2: Versuchs- und Prototypbestrahlungen mit grofen Stabmengen

Gruppe 3: Defektstabbestrahlungen, wobei man zum Studium der Defekte diese z.T.

kiinstlich erzeugte.

In Gruppe 1 wurden Brennstoffe und Stabe in kleiner Zahl zur Erkennung der
Ziele wund Grenzen wuntersucht. Hier wurden Jjedoch auch die Resultate am

weitesten vorangetrieben.

Gruppe 2 verbreiterte in erster Linie die Basis der in Gruppe 1 gesammelten Er-
fahrung. Diese Versuche wurden mit groferen Stabbiindeln in den Reaktoren
RAPSODIE, DFR, PFR, PHENIX, KNK etc. vorgenommen.

Gruppe 3 diente der Suche nach den defektauslosenden Phanomenen und der
Beobachtung des Verhaltens defekter Brennstabe im Reaktor.

Tabelle 1 zeigt eine Zusammenstellung der Stdbe aus Gruppe 1.
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Tabelle 1 1975 1982
CEA: Rapsodie 1000 2000
Rapsodie + PHENIX 1200 8000%)

UKAEA: DFR 1500 1500

PFR
USA:  EBR II 1800 2500 (geschatzt)

FFTF
UDSSR: (4600)
DeBeNe: 223 246
(ohne KNK)

4723%+) 12246

*)  Kleinbiindel in Trdger-BE's des PHENIX
*+)  ohne UDSSR

Im Zeitraum von 1975-1982 erhochte sich die Stabanzahl etwa um das 2,5-fache. In
DeBeNe, lapt man KNK als Prototyp gelten, nimmt die Stabanzahl nur um 8,5% zu
(Versuch Rapsodie II). Auch wenn die hier angegebenen Stabzahlen der anderen
Lander eventuell nicht ganz exakt sind, die sich ergebende Tendenz ist richtig.

Zur Gruppe 2 gibt Tabelle 2 AufschluB.

Tabelle 2 Stabanzahl
1975 1982

CEA : Rapsodie 20.000 30.000

Phenix 21,000 110.000

UKAEA  : PFR 25,000 50.000
(niedriger (davon 5000 iiber
Abbrand) 5 at% BU)

USA : FFTF o/ 8000 bei 3 at%

UDSSR  : 25.000
geschatzt)

DeBeNe : KNKII/1 of o 1.854 bei max.

10 at%BU)

66.000 199.854

(ohne UDSSR) (etwa zwei Coreladun-
gen SPX1)
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Im Zeitraum 1975 bis 1982 verdreifachte sich hier die Anzahl der Stabe. 1982
gibt es zum ersten Mal eine gropBere Menge Stabe im DeBeNe-Bereich. Die Zahl von
1.854 Stdben wirkt zwar zwischen den 200.000 Stdben noch recht bescheiden, es
vwurde aber ziigiger als bisher iiblich ein hoher Abbrand erreicht. Die Zahl von
200.000 Staben entspricht auf jeden Fall einer Erfahrung von 2 Coreladungen
oder etwa 4 Betriebsjahren eines Briiters der 1300 MWe-Klasse. In Frankreich
wurden Uber 100.000 Stabe eingesetzt. Die Kooperation erlaubt uns den Zugang zu

dieser Erfahrung.

u

In Tabelle 3 sollen die nicht '"provozierten also im Briindelversuch oder
normalem Reaktorbetrieb aufgetretenen Stabfehler der Gruppe 3 dargestellt

verden.

Die Anzahl defekter Stdbe diirfte weltweit bei etwa 400 liegen. Man schatzt, daB
etwa 120 Stdbe in der UDSSR defekt wurden. Die verbleibenden 280 Stabe wurden
zum groPBeren Teil in Versuchen defekt oder wurden zur Untersuchung der Defekt-

art besonders prapariert.

Die Defektrate 1in Prototypbestrahlungen, also unter moglichst typischen Be-
dingunen eines Brutreaktors ist verhdltnismaBig gering. Diese Tendenz 1aBt sich
aus Tabelle 3 ablesen. Abweichend davon sind die in der letzten Spalte angege-
benen DeBeNe Ergebnisse; sie enthalten die unter speziellen Bedingungen durchge-
fuihrten Versuche Mol 7B und DFR 455. Nimmt man sie aus dieser Betrachtung
heraus, so ergibt sich eine Defektrate der DeBeNe-Versuche von etwa 8%. Dies
ist bei der kleinen Anzahl von Versuchsstaben nicht auBerordentlich. Der KNK
II-Betrieb hat schon mit dem ersten Core gezeigt, daP serienmaBig gefertigte
Brennstabe im DeBeNe-Bereich dem internationalen Standard entsprechende Defekt-
raten aufweisen. Die Treiberelemente der ersten Ladung des Rapsodie (1967-1970)
zeigten schon eine sehr niedrige Defektrate. Bei den Versuchsbestrahlungen in
diesem Reaktor lag die Defektrate um den Faktor 10 hoher. Hier wird der gleiche
Unterschied sichtbar wie zwischen den DeBeNe-Versuchen und dem KNK-II-Erstcore.

Die geringeren Defektraten beim Reaktorbetrieb ergeben sich natirlich auch
daraus, daB die Treiberelemente eines Reaktors moglichst in "sicheren Grenzen"
gehalten werden. Die Versuche aber tasten diese Grenzen ab oder gehen dariiber

hinaus.
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Fiir PHENIX, PFR und FFTF gilt das ebenso. Hier konnte der Unterschied zwischen
Stabfehlern in Standardelementen und Versuchen nicht so deutlich dargestellt
werden., Die 7 offenen Stabfehler im PHENIX sind auf 3 Standardelemente und 4

Versuchselemente verteilt.

In Abb. 1 (1) erkennt man nochmals deutlich, die 1im Rapsodie erreichten
Bestrahlungswerte. Bei 10 at% Abbrand und 50 Fdpa 2 38 dpa-NRT hauft sich hier
die Erfahrung. Trdgt man in dieses Bild die jetzt voriiegenden KNK II/1-Ergeb-
nisse ein, so wird die gute Verg]eichsmég]ichkeit mit Rapsodie ersichtlich.

Abb. 2 (1) gibt die entsprechenden Werte fiir PHENIX an. Man erkennt, PHENIX ist
kein Testreaktor. Im unteren Abbrand- und Dosisbereich ist die Anzahl der
bestrahlten Stabe gering. Im Bereich zwischen 5 bis 10 at% befindet sich die
Hauptmenge der Stdbe. Der Reaktor wurde auf diese Werte begrenzt, die man als
sicher erreichbar aus den Versuchen in Rapsodie kannte. Man hat hier erst in
jingster Zeit die bis dahin einen unterbrechungsfreien Betrieb garantierenden
Werte von =~ 100 dpa-F bzw. =~ 10 at% mit einigen Versuchen iiberschritten.

Tabelle 3: Defektstabe und Defektraten

Versuchsort Stabanzahl offene Defekte Defektrate
(%)

Rapsodie (2) 3480 2 0,06
(1967-1970)

-Fortissimo 23000 20 (42)* 0,09 (0,18)*
(1970-1981)

-Versuche 2240 21 (35) 0,94 (1,56)

PHENIX (2) 110000 7 0,006
(1974-1982)

FFTF (3) 8000 0 (1) 0 (0,01)

(1980-1982) (3 at% BU)

PFR 50000 0 (2 aus Ver- 0 (0,002)

(1974-1982) suchskapseln)

KNK I1/1 1854 2 0,11

(1978-1982)

DeBeNe-Versuche 246 39 15,6
(1967-1982) 168 14 8,3
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+) Werte in Klammern = Defektstabe einschlieRlich solcher mit Spaltgasfrei-
setzung.

In diesem oberen Abbrand- und Dossisbereich finden sich dann auch die bisher im
PHENIX aufgetretenen offenen Stabfehler.

Aufgrund der Ergebnisse aus Rapsodie, PHENIX und KNK-II diirfte fiir den SNR-Mk

Ia Kern ein einwandfreies Brenneiementverhaiten erwartet werden.

Die Erfahrungen der kleinen Testreaktoren EBR-II und DFR entsprechen denen des
Rapsodie . Wenn dort auch nicht ganz die dleiche Breite der Ergebnfsse

vorhanden ist.
Im PFR hat man inzwischen mit einer kleinen Anzahl von Stdaben Abbrande um 10
at% bei etwa 85 dpa-NRT erreicht. Auch der FFTF tragt jetzt mit 8000 Stdben und

3 % Abbrand ( im Nov. 1982) zur internationalen Erfahrung bei. (3)

Tabelle 4 zeigt die Abbrand- und Dosiswerte des KNK II/1-Kerns.

Tabelle 4
KNK TI/1
BE-Anzahl Stabanzahl Abbrand dpa-NRT
(MWd/t)
5 1010 65-94000 20-31
1 211 66-83000 21-27
2 422 38-53000 11-16
1 211 14-18000 4- 6

Die Tabelle zeigt auch, daB nicht nur ein Abbrand von 10 at% erreicht wurde.
Der gesamte Bereich unterhalb dieses Wertes wird abgedeckt. Die maximale
Materialschadigung von 31 dpa-NRT kann Jjedoch nicht mit den entsprechendén
Dosen bei 10 % Abbrand in grofien Brutreaktoren verglichen werden. Einige der
verwendeten Stahltypen diirften allerdings schon bei diesem dpa-Wert solche Ver-
anderungen erfahren haben, daB Wechselwirkungen zwischen Elementkomponenten
auch fir hohere Neutronendosen abschatzbar sind.
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Wie aus den bisher gezeigten Tabellen und Abbildungen ersichtlich, diirften
Abbrande Uber 100.000 (MWd/t) vom Brennstoff her gesehen kaum Schwierigkeiten
bereiten. Mit dem z.Zt. verfiigbaren Hiillrohrmaterial ist man -aber bei einem
Grenzwert angelangt, wenn die Schadigung etwa 120 dpa-NRT betragt.

Fiir den wirtschaftlichen Betrieb schneller Reaktoren werden nach neueren UOberle-
gungen jedoch 150.000 (MWd/ty) bei 170 dpa-NRT=220 dpa-F angstrebt. So ist dies
das Ziel fur den Nachfoiger des SPX-1. ES bedarf dazu noch einiger Anstrengun-
gen bei der Materialentwicklung. In Abb. 3a und 3b werden zum Vergleich die in
Frankreich beim CEA und in DeBeNe untersuchten Langenleistungen und Hullrohrtem-
peraturen angegeben. Bei den Standard-bzw. Treiberelementen der verschiedenen
Reaktoren Tlagen die Langenleistungen jeweils unter 500 (W/cm), oft bei 450
(W/cm). Im Rapsodie gab es Versuche zwischen 300 und 580 (W/cm), wobei bei der
hohen Léngen]eistung Abbrdnde bis zu 11 at% erreicht wurden. Auch bei diesen
Werten ist die DeBeNeErfahrung in der Breite mit der franzosischen nicht ver-
gleichbar. Die 1in DeBeNe untersuchten Grenzwerte erganzen sich allerdings gut

mit dem franzosischen Programm.

Im PHENIX lag der hochste Wert flr die Langenleistung bei 530 (W/cm) (etwa 12
BE's). Das gleiche Bild wie fiir die Langenleistung ergibt sich auch fiir die

Hillrohrtemperaturen.

Im PFR gab es Versuche, die mit (650 W/cm) betrieben wurden. Die Temperaturen

sowie die Versuchergebnisse sind uns hierzu jedoch nicht bekannt.

In Abb. 4a und 4b sind zum Vergleich die DeBeNe-Ldangenleistungen und Hillrohr-
temperaturen gegen den Abbrand aufgetragen. Es wird deutlich, daB die Versuche
einen grofReren Bereich abdecken, als fir den SNR-Mk Ia Kern bencdtigt wird. Auch
die erreichten Werte des KNK II/1-Kerns gehen deutlich dariiber hinaus; somit
ist der SNR-300 Start auch gut durch eigene Erfahrung abgestiitzt. Um auf der
Basis der bis hierher dargestelliten Versuchsergebnisse das "wirtschaftliche"
Brennelement zu bauen bzw. hohe Abbrande zu erreichen, missen in erster Linie

die Materialien optimiert werden.
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Niedrigdichte Brennstoffe von etwa 86 %TD, wie sie bisher von DeBeNe favori-
siert wurden, sind intensiv untersucht. Dazu dienen etwa 15 verschiedene Tests,
Abb. 5. Zur Verbesserung des Brennstoffverhaltens im gesamten Kreislauf werden
jetzt Brennstoffdichten im Bereich von 92-95% TD untersucht. Dieser hochdich-
te Brennstoff wird mittels eines Programms von 17 Versuchen optimiert, Abb. 6.
In den gleichen Versuchen werden die zur Erreichung hoher Dichten neu entwickel-
ten Brennstofftypen OKOM und AUPuC eingesetzt, Abb. 7. Damit diirfte die Liicke
zur Kenntnis des zum hochdichten Brennstoffes zu schiiePen sein.

Ein vielversprechender Werkstoff fiir die Hiille ist der Stahl DIN W.-Nr. 1.4970
kv, in Frankreich als 15-15 Ti, E bekannt. Er wird z.Zt. in mehreren Versuchen
eingesetzt. Im PHENIX sollen, wohl ab 1984, die BE's der Nachladungen mit
diesem Stahl ausgeriistet werden. Dazu gibt die Abb. 8 Information und gleichzei-
tig einen Ausblick in die Zukunft.

1985 soll demnach der Standard-Abbrand im PHENIX bei 100.000 MWD/ty und die
Dosis bei 100 - 120 dpa-NRT liegen. Heute sind es 70 - 90.000 MWd/t und 50 - 60
dpa-NRT. Die Ziele beim SPX-1 und der fiir das Nachfolgeprojekt anvisierte Ab-
brand bzw. Dosis von 220 dpa=F=170 dpa-NRT erscheinen auf diesem Hintergrund

nicht allzu utopisch.
Man kann also zusammenfassen:

Die in DeBeNe vorhandenen Kenntnisse zum Brennstoff und Brennstabverhalten ent-
sprechen in ihrem Wert internationalem Standard. Sie werden durch die Breite in-
ternationaler Ergebnisse erganzt und gestiitzt. Der AnschluB ans Weltniveau ist
so noch erhalten geblieben. Wieweit der Entwicklung im DeBeNe-Bereich ein Er-
folg beschieden sein wird, hangt sicher auch davon ab, wie bei unseren Partnern
diese Arbeiten weitergefiihrt werden. Ein friiher Alleingang zum Bau eines ersten
groBen schnellen Brutreaktors wird bei allen an der Briiterentwicklung beteilig-
ten Nationen kaum fiir moglich gehalten. Eine enge internationale Kooperation
ist zwangslaufig erforderlich; dies kann bedeuten, daf3} Ideen anderer iibernom-

men, nachvollzogen und eventuell optimiert werden miissen.
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Zusammenfassung:

Der vorhandenen Erfahrung liegen Stabe aus drei Gruppen zugrunde: 1. Versuchs-
bestrahlungen, 2. Prototypbestrahlungen, 3. Defektuntersuchungen. Zur Darstel-
lung der DeBeNe-Positition wird der internationale Stand zu diesen Punkten auf-
gezeigt. Es wurden insgesamt ca. 200.000 Stdbe unter verschiedensten Bedingun-
gen bestrahlt. Die bisher erreichten hochsten Abbrédnde Tiegen bei 200,000
MWD/Ty und Dosen von ca. 120 dpa-NRT. Der grofte Erfahrungsantei
100.000 MWD/t und 80 dpa-NRT. Die Defektraten sind erfreulich niedrig. Man hat
bei der Brennstoff und Hulimaterialbestrahlung gropBe Fortschritte gemacht. Das
ehrgeizige Ziel, ein wirtschaftliches Brennelement fiir 150.000 MWd/ty Abbrand

und Dosen von 160  dpa-NRT  herzustellen, scheint  erreichbar. Die

: 1 T ad o~ ot Lo oo
1 liegtl bei

DeBeNe-Ergebnisse sichern trotz fehlender Breite den Anschlul an den

internationalen Stand.

Referenzen:

(1) R. Lallement, CEA
French Experience Concerning the Reactor Behavior of Breeder Fuel Elements.
ANS-Topical Meeting, Reactor Safety Aspects of Fuel Behavior
August 2-6, 1981, Sun Valley

(2) A. Chalony, A. Languille, CEA
Summary of the Experiments in Rapsodie and PHENIX Trans. ANS, 40, 242

(1982)

(3) Telex, J.J. Laidler, Westinghouse, Hanford vom 30.09.1982
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Bestrahlungsexperimente zum Betriebstransientenverhalten

H. Plitz,
KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE
Projekt Schneller Briiter/Projektleitung
D. Freund,
KERNFORSCHUNGSZENTRUM KARLSRUHE

Institut fiur Material- und Festkorperforschung I1l

Lusammenfassung

Im System des Schnellen Natriumgekiihlten Brutreaktors (SNR) konnen sich
Betriebstransienten ereignen, die nicht die Reaktorsicherheit, eventuell aber
die Anlagenverfiigbarkeit beeintrdchtigen konnen. Die moglicherweise auftreten-
den Betriebstransienten und deren Auswirkungen auf das Brennstabverhalten wer-
den systematisch untersucht. In Bestrahlungsversuchen werden SNR-Brennstabe

unter folgenden Bedingungen getestet:

* BestimmungsgemaBer Betrieb (Lastfolgebetrieb, Leistungsrampen)
» Kleine Leistungstransienten
» Kleine Hilltemperaturtransienten

Diese Experimente werden zundchst mit frischen, spater auch mit vorbestrahiten
Brennstaben in Natrium-Kapseln im HFR-Petten, sowie in Natrium-Loops im
BR-2-Mol durchgefiihrt.

1. Einfiithrung

Das Verhalten von Brennelementen des Schnellen Natriumgekiihiten Brutreaktors
bei stationarem Betrieb ist experimentell dokumentiert. Beispielsweise wurden
im schnellen Reaktor KNK-II bei maximalen Stableistungen zwischen 360 bis 435
W/cm und maximalen Hiilltemperaturen bis 650 ©C knapp 100.000 MWd/tM Abbrand
erzielt. Doch mit dem Betrieb von groBeren Anlagen zur Stromerzeugung wie Super-
phenix oder SNR-300 sind leichte Abweichungen vom Normalbetrieb zu erwarten,
deren Auswirkungen auf Brennelemente nur wenig untersucht sind, wobei nicht
sicherheitsbezogene, sondern die Verfiigbarkeit betreffende Fragen in den Vorder-

grund treten (1).
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Im sog. Betriebstransienten-Programm sollen drei Komplexe experimentell unter-

sucht werden:

- BestimmungsgemdBer Betrieb, unter Berilicksichtigung von Leistungsrampen und
Lastfolgebetrieb

- Leistungstransienten, verursacht z.B. durch Ausfahren einer Trimm-Element-
bank

- KihTmitteldurchsatztransienten (beispielsweise infolge Stromausfall) und
deren EinfluB auf Brennelemente.

Es wurde zundchst ein Katalog moglicher Tleichter Betriebstorungen in den
Primar-, Sekundar- und Tertidrsystemen der SNR-300 Anlage erstellit, der die
Grundlage fiir das experimentelle Programm bildet. Der Komplex der hypotheti-
schen Storfdlle wurde bewuft ausgeklammert. Diese Abgrenzung filihrt zu einer
Einteilung der Transienten, wie sie in Tab. 1 dargestellt ist.

Das Betriebstransienten-Programm soll AufschluB dariiber geben, wie robust das
SNR-Brennelementkonzept ist, welche Betriebsstorungen ertragen werden konnen
und ob die angesetzten Abschaltgrenzen der Reaktoriiberwachungssysteme auch bei
hohen Abbranden mehrfach angefahren werden konnen, ohne daB Brennelemehtschaden
auftreten. Bei der Aufstellung des Programmes miissen neben den betrieblichen
Gegebenheiten auch die ablaufenden Prozesse im Brennstab bei Transienten beriick-
sichtigt werden. Leistungstransienten wirken sich primar auf den Brennstoff
aus, wobei, abhdngig von Leistungsvorgeschichte und Abbrandzustand, die Effekte
thermische Brennstoffdehnung, transientes Schwellen sowie Gasfreisetzung und
Volumenzunahme beim Brennstoffanschmelzen wesentlich sind. Dies 1dBt grundlegen-
de Unterschiede 1im Verhalten von frischen und vorbestrahlten Brennstdben bei

transientem Betrieb erwarten.

Sowohl Leistungstransienten, als auch Durchsatztransienten fiihren zu Temperatur-
belastungen des Hiillrohres.

Ein Teil der Hiilltemperaturtransienten kann wegen der Entkopplung zwischen
Brennstoff und Hiillle bei konstanter Stableistung in Versuchen auBerhalb des
Reaktors untersucht werden. Die Leistungstransienten dagegen 1lassen sowohl
reaktivitdtswirksame Brennstoffverlagerungen als auch zusatzlichen Festkorper-
druck zwischen Brennstoff und Hiullrohr erwarten, so daf hierfir in-pile-Unter-

suchungen unumganglich sind.
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2. Experimentelles Programm zur Untersuchung des Verhaltens von Brennstaben bei

Betriebstransienten

Das Programm wurde von einem Arbeitskreis mit Beteiligung von Belgonuc]éairé,
CEN Mol, ECN Petten, EURATOM Petten, und Interatom unter Federfiihrung von KfK

erarbeitet.

Flir die Durchflihrung der Experimente stehen Na-Kapsein 1im Reaktor HFR in
Petten/Niederlande sowie der Na-Loop (Kreislauf) VIC 1im Reaktor BR-2 in
Mol/Belgien zur Verfiigung.

Ein groBer Teil der Leistungstransienten wird in Na-Kapseln des HFR Petten
untersucht, wobei vier Kapée]typen eingesetzt werden (2):

DUELL-Kapseln (je zwei kurze Teststdbe) fiir Startrampen (schnelles Hochfahren
auf Vollast) zur Untersuchung des Anfahrverhaltens frischer Brennstabe
KAKADU-Kapseln (je zwei lange, auch vorbestrahlte Brennstabe) fir Betriebsram-

pen und Lastwechseltests,
OPOST-Kapseln (je drei Stabe) fiir Uberlastexperimente,
POTOM-Kapseln (je drei Stabe) fiir Brennstoffanschmelzexperimente.

In der Mehrzweckanlage des VIC-Loops im BR-2 werden kombinierte Lastsprung/Hull-
temperatur-Transienten-Experimente mit frischen und vorbestrahlten Brennstaben
durchgefihrt. Die fiir die einzelnen Experimente zur Verwendung kommenden Test-
brennstabe sind in Tab. 2 zusammengestellt. Fir die ersten Versuchsserien
DUELL, KAKADU und Mol1-18 werden Original KNK-II-Brennstoffe (frisch, bzw. im
KNK-IT vorbestrahlt) verwendet, wobei der niederdichte Brennstoff nach dem auch
fiir den SNR-300 geltenden Standardverfahren hergestellt wurde. In den folgenden
Versuchsserien werden neu gefertigte, nach dem OKOM (optimiertes Ko-Mahl)-Ver-
fahren hergestellte hochdichte Brennstoffe getestet. Der Zeitplan des experimen-
tellen Programms ist in Abb. 1 dargestellt. Bisher wurden 11 Experimente durch-
gefiihrt, weitere 12 Experimente laufen derzeit oder sind fest eingeplant.
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3. Durchfiihrung des Betriebstransientenprogrammes

3.1 Experimente im HFR-Petten

Die Rampenexperimente (Klasse BI) sowie Anschmelzexperimente (Klasse BII)
werden in den oben beschriebenen Na-Kapseln DUELL und KAKADU im HFR in Petten
in der sog. "Pool Side Facility" durchgefiihrt. Durch einfaches Verschieben der

gesamten Versuchskapsel konnen Leistungsdnderungen bis zu 10 %/Min. erreicht

werden.

Der grundsdtzliche Aufbau ist fiir alle Kapseltypen gleich. Der Brennstab sitzt,
umgeben von einem mit Thermoelementen bestiickten Zwischenrohr aus Molybdan, in
einem Natrium-gefiillten inneren Kapselrohr aus Edelstahl. Diese dicht geschlos-
sene Innenkapsel 1ist von einer zweiten, duferen Kapsel aus Edelstahl umgeben.
Iwischen beiden Kapselrohren befindet sich ein diinner Gasspalt, der von Helium
bzw. einem variablen Gasgemisch zur Regelung der Temperatur des Brennstabes
durchstromt wird. Um ein typisches axiales Hiilirohrtemperaturprofil zu errei-
chen, ist die Gasspaltbreite iiber die Lange der Stdbe im Bereich zwischen 30
und 90 m abgestuft. Die duBere Kapsel wird mit Wasser aus dem Reaktorbecken ge-
kiihl1t. Die Integritat der Brennstabhiillen kann durch Umwalzen des Schutzgases
iiber dem Natrium-Spiegel (5bar Helium) uberpriift werden. 1979 wurden fiinf
DUELL-Kapseln mit jeweils zwei Kurzstaben und zwei KAKADU-Kapseln mit Original
KNK II-Brennstaben bestrahlt. Die aktive Brennstofflange betragt dabei 150 bzw.
600 mm.

Fiir die Zukunft ist auch die Untersuchung von vorbestrahlen Brennstaben einge-
plant. Zu diesem Zweck wurde die sog. "EUROS-ZELLE" entwickelt und gebaut, in
der die aktiven Stabe fernbedient in die vorbereiteten Kapseln eingebracht wer-
den konnen. Auch die Na-Fiill- und Verschweiftechnik soll in dieser abgeschirm-

ten Zelle bewerkstelligt werden.

Die Kapsel DUELL und KAKADU wurden von EURATOM Petten ausgelegt und gebaut. Die
Spezifikation der Experimente wurde von allen am Projekt beteiligten Partnern
erarbeitet. Die Experimente werden im HFR Petten durch EURATOM durchgefiihrt;
die Nachuntersuchungen erfolgen groBtenteils bei KfK.
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Mit den Experimenten der Startrampen-Serie in DUELL-Kapseln soll das Anfahrver-
halten von frischen Brennstdben genauer untersucht werden, wobei insbesondere
die Umstrukturierung und Geometrieanderung des Brennstoffs, die thermische
Belastung (Zentraltemperatur, mittlerer Warmedurchgang im Spalt) wund der
EinfluB verschiedener Haltezeiten bei 85% Vollast (0,2h, 2h, 1 d, 10 d) interes-

sieren.

In Abb. 2 und Abb. 3 sind die Leistungshistogramme der ersten DUELL-Serie mit
Mk-Ia-Brennstoff (5 Experimente Haltezeiten 0,2h; 2h; 1d; 10d bei 85 % Vollast,
danach Leistungsrampe auf 100 % Vollast, bei Ziffer 5 nach 3 Tagen Haltezeit
auf 165 % Vollast) und der zweiten DUELL-Serie mit Mk-II-Brennstoff hoher Dich-
te (4Experimente, 8 Teststabe) aufgetragen.Bisher wurden neun DUELL-Kapseln be-
strahlt. Bei allen Experimenten wurden vor sowie bei Zwischenabschaltungen und
nach Bestrahlungsende Neutrografien (Neuronendurchstrahlungen) angefertigt, um
den Zustand bzw. die Verdnderungen der Brennstabsaulen laufend zu verfolgen.
Die Nachuntersuchungen sollen Aussagen iiber die Zeitabhangigkeit der Brennstoff-
umstrukturierung (Zentralkanal, Verdichtung durch Porenwanderung und Nachsin-
tern), Dimensionsstabilitat etc. erbringen, um Brennstabrechenprogramme zu veri-
fizieren. In allen Fdllen (auch bei den im folgenden beschriebenen KAKADU-Ex-
perimenten) blieben die Testbrennstabe intakt. Die Ausbildung des Brennstoffzen-
tralkanals bei hoheren Leistungen war in einigen Fallen besonders ausgepragt
(beispielsweise bei DUELL-1-800 W/cm). Die Untersuchung des Brennstabverhaltens
bei Betriebsrampen erfolgt in KAKADU-Kapseln mit je zwei Original-KNK-II-
Brennstaben, wobei der EinfluB eines Wechsellastbetriebs zwischen 2/3 Vollast
und Vollast (mit Zwischenabschaltungen) untersucht wird.

Die wesentlichen Versuchsziele sind dabei die Erfassung der Struktur- und Geo-
metrieanderung des Brennstoffs und der mechanischen Wechselwirkung Brennstoff-

Hille und Hullrohrverformung.

Der Leistungsverlauf des e;sten KAKADU-Experimentes mit Original KNK-II/1-Brenn-
staben ist in Abb. 4 dargestellt.
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Bei der Bewertung der 1in den HFR-Kapselexperimenten erreichten Stableistungen
von knapp 600 W/cm bzw. 800 W/cm unter thermischen Neutronenflufbedingungen ist
zu beriicksichtigen, daf die Brennstofftemperaturen im vergleich zu den Bedingun-
gen im schnellen NeutronenfluB abgesenkt sind. Deshalb werden im KNK-II vorbe-
strahlte Brennstdbe in weiteren Experimenten im HFR Petten getestet.

3.2 Experimente im BR-2 Mol

Fir den Einsatz in den Reaktor BR-2 in Mol wurde ein neuer Natrium-Kreislauf
ausgelegt und konstruiert, der gleichzeitig eine Leistungsregelung mittels
einer He-3-Anlage sowie eine KihIimitteldurchsatzregelung ermoglicht. Als
Testbrennstab werden Original-KNK-II-Brennstdbe verwendet. Der Leistungshub
betrdgt fiir die VIC-Anlage bis 180% im thermischen und ca. 140% im epithermi-
schen NeutronenfluB (Anderungsgeschwindigkeit max. 15%/sec).(3)

Nach einigen Umkonstruktionen konnen auch bereits vorbestrahlte Teststdbe in
der VIC-Anlage getestet werden. In diesem VIC-Loop kionnen alle Experimente
durchgefiihrt werden, bei denen sowohl Hiilltemperatur als auch Leistung zu ver-
andern sind (vorwiegend Klasse BII, entsprechend Tab. I). Hierbei soll das Ver-
halten von SNR-Brennstaben bei Kiihlstorungen, Hiilltemperaturiiberhchungen und
kombinierten Hiilltemperatur/Leistungstransienten untersucht werden.

Flir das erste Experiment Bezeichnung Mol-18-Al mit einem Original-KNK-II-Brenn-
stab wurde bei stationdrer Stableistung von 450 W/cm der Na-Durchsatz von 90
auf b3g/sec in etwa 10 Sekunden gedrosselt, wobei die Hllltemperatur um ca.
100C/sec anstieg. Nach mehrmaliger Erhthung der Hiilltemperatur wurde nach knapp
1% Abbrand die Stableistung auf max. 160% (der stationdren Ausgangsleistung)
angehoben.

In Abb. 5 ist der Leistungsverlauf des letzten Bestrahlungszyklus von Mol-18-Al
mit Leistungsrampen auf 120, 140 und 160 Prozent (thermischer NeutroneneinflupB)

aufgetragen.

Das Mol-18-Experiment Al wurde im Marz 1982 beendet. Der Teststab blieb intakt,
die derzeit laufenden Nachuntersuchungen scheinen keine Besonderheiten zu erge-

ben.
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Das zweite wund dritte Experiment der Mol-18-Serie, namlich Mol-18-B3
(KNK-I1-Mk-I1-Originalstab) und Mol1-18-A2 (auf max. 4,8% Abbrand im KNK-II-
vorbestrahlter Original-KNK-II-Mk-I-Brennstab) werden 1983 durchgefiihrt (Abb.
1).

Das experimentelle Programm zur Untersuchung des Verhaltens von frischen und im
schnellen NeutronenfluB vorbestrahlten SNR-Brennstaben unter transientem Be-
trieb ist langfristig und orientiert sich auch an den Ergebnissen
vergleichbarer internationaler Bestrahlungsexperimente. In der ersten Phase
wurden frische Brennstabe und in einer zweiten Phase im schnellen Neutronenflup
vorbestrahlte Brennstdbe bei Leistungs- und Hiilltemperaturtransienten getestet.
Die bisherigen Ergebnisse aus Experimenten mit frischen Testbrennstaben, mit
der Einschrankung der thermischen Neutronenfluf3bedingungen, lassen erkennen,
daB das SNR-300 Brennstabkonzept robust genug ist, leichte Betriebsstorungen
schadensfrei zu iiberstehen. Diese vorlaufigen Aussagen miissen noch untermauert
werden durch Ergebnisse mit im schnellen Neutronenfluf3 vorbestrahlten
Brennstdben mit entsprechenden Abbrandprofilen, entsprechenden Hiillmaterial-
konditionen hinsichtlichen Neutronendosen wund entsprechenden Temperaturbe-
dingungen.

Literaturhinweise:

1) Ho Plitz
"Experimental Program to Investigate LMFBR-Fuel Pin Behaviour During and
Post Operation Transients", in Proc. ANS Topical Meeting - Reactor Safety
Aspects of Fuel Behaviour, American Nuclear Society (1981), p. 1-211.

2) D. Geithoff et.al.,
"Operational Transient Test Irradiation of FBR Fuel", ibid, p.1-426

3) J. Dekeyser,
"The VIC-sodium Loop: A Versatile Irradiation Device for Transient Testing
of LMFBR Fuel Pins", Paper presented at Fast, Thermal and Fusion Reactor Ex-
periments Conference, April 12-15, 1982, Salt Lake City, UTAH, USA
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Betrisbsart Bedingungen
A Normalbelried
I. Siationdr 450 W/em, 650°C
70 WWH/ kghl
I, Lasliolge
Iyklieren (60/100%, 0,2%/s) < 1600 maf
Rampen (10%, 0,5% /s) < 100 mal

8,

Translenler Belrioh

. Belrishslransienle

(Reaklor blelbt verfdghar)
geringe Stahdelekle
Leistungstransiente (< 112%), 1% /s

Lelstungsiranslonte (< 130%), 2% /s

Lelstungsiransiente (< 150%), 15% /s
HilllemperaturerhBhungen

kielne Hilidefekt
unterhalb Anregung Erstabschallsystem

unterhalh Anregung Zweltabschalisystem

telchte Reaktivitilsinderung
varringarts Pumpenielstung

<< 800°C, 10-100°C/s
1l. Sicherheltshezogene Translents

{Reaklor bleibt sicher)
Uberlast mit Brennstollanschmelzen
groBere Leislungsiransienle

(< 180%) 18%/s
HilltemperaturiherhGhungen,

< 950°C, < 100°C/s

KOhlkanalvarengungen

Reaklivitdlsinderungen

{ellweise Kithikanalversperrung

K

Tab.1l' Einteifung der Transienten
Brennstolt
Lid. | Versuchs- | Kap- | Stabanzahl | Stabdurch- | Verfahren | Tablellen- | Pu-Gehalt | U5/0,,
Hr. serig seln |+ Reserve' | messer dichts .
(mm) (% th.D.) %) (%)
v DUELL-I 5 | 10+4 6.0 Standard 8656 | 27 B3
2§ DUELL-W 4 8+4 1.6 OKOM 95 ) 25 0.7
3 KAKADUL | 2 | k42 60 | Slandd | 865 | 27 83 |
| & | KAKADUAI ? b+2 1.6 OKOM 95 25 0.7
5 | KAKADU-HI H b+ 2 6,0 Standard 86,6 21 83
6 | POTOM. 3| 9+3 1.8 OKOM | 95 |15/20/30] 80
7 | OFOST ? 6+3 1.6 | Okow 95 20/30 80
8 L MOL-18-AT | 1 1 T+ 6.0 Standard | 86.5 21 83
| 9 | MOL-18B3 | 1 | 1+1 1,6 OkOM | 95 25 50
10 | MOL-18-A2 | | 1+1 6.0 Standard 86,5 21 83
Anmerkung: L4, Nr. 5 + 10 sind vorbesirahile Original-KNK-1i/ 1 -Breunstibs-
Wlis
Tab.2 Testbrennstahe fiir Belriebstransignten-Experimente
Projekt Tesl-Hr, | 1979 (1980 | 1981 [ 1982 | 1983 | 1984 {1985
HFR-D 173 | 10/11] @
12/13 e
DUELL 14715 ®
16/17 @
18/18 &
20/214 @
22/23 ®
24/25 ®
26/21 ®
HFR-D 183 | 21/22
23/24
KAKADY | 55,26 1
27/28 ]
50/51
52/53 =]
HFR-D 184 | 11713
wst |1
20/22
PO 23/25
HOL-18 Al
83
A ]
Abb1l

Belriebstransientenprogramm
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Defektstabexperimente - VOLGA-Programm

P. Weimar
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Institut flir Material- und Festkorperforschung III
H. Kleykamp
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Institut fur Material- und Festkorperforschung I

1. Einleitung

Auch beim stationdren Betrieb eines Schnellbriiters sind Stabschdaden nicht
ganz auszuschliefen. Ahnlich wie bei den Leichtwasser-Reaktoren kann auch
bei Schnell-Reaktoren mit einer Defektrate von nur 0,1 % gerechnet werden.
Abbildung 1 gibt die Defektraten von Versuchs-Schne11beter—An1agen wieder.

Man geht davon aus, daB Frilhschaden an Brennstdben durch eine gute Qualitats-
kontrolle weitgehend ausgeschlossen werden, es sind daher nur die sog. "end-
of-1ife"-Fehler, also Schaden, die erst bei hoheren Abbranden auftreten, zu
beachten. Diese Art von Stabversagen findet man haufig im Bereich der Spalt-
stoffsdule an der sog. HiillheiBstelle. Dieser Bereich der Stabhille ist meist
durch Innenkorrosion bereits geschwacht und wird bei einer zusdtzlichen Be-
lastung des Brennelementes versagen. Nach einem Auftreten eines Stabde-
fektes lTaufen die folgenden Vorgange in chronologischer Reihenfolge ab

(Abb. 2):

Austritt des Spaltgases,

1

Eindringen des Kihlmittels Na,

Austreten des im Na gelosten Spaltcdsiums,

chemische Reaktion Mischoxid-Na zu Na-Uranat-Plutonat,
Uranat-Schwellen, RiBpropagation und Sekunddr-Risse,

Brennstoff-Verlust.
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Diese Fakten waren zwar durch die Literatur z.T. bekannt, da die Reaktions-
raten aber stark vom Brennstofftyp und Abbrand beeinfluBt werden, schien es
sinnvoll, das Verhalten solcher Stabe im defekten Weijterbetrieb zu studieren.

Bereits in den Jahren 1973 und 1974 wurden vom Projekt Schneller Briiter Ver-
handlungen mit der franzosischen CEA gefiihrt mit dem Ziel, den Na-Kreislauf
des Pegase-Reaktors in Cadarache fiir solche Versuche zu nutzen. Da dieser
Reaktor jedoch kurzfristig stillgelegt wurde, kam man mit dem CEN-Grenoble
iberein, im Reaktor SILOE Einzelstabexperimente in einem kleinen Na-Loop zu
fahren. Urspringlich war geplant, 4 Versuche mit Brennstdben des Typs Mk-Ia/
SNR-300 auszufiihren. Man konnte hier auf hochabgebrannte Stabe des RAPSODIE-
BUnde]experimentes zuriickgreifen.

2. Versuchsziel

Als Versuchsziel wurde definiert, das Verhalten von defekten Brennstaben im
stationaren und zyklischen Weiterbetrieb zu untersuchen.

Folgende Institutionen sind an den Experimenten beteiligt:

- die Kreislaufchemie (IRCh),

- die Schadensdetektion (IRE),

- das Brennstoff- und Stabverhalten (IMF),
-~ die Firma INTERATOM,

- die HeiPen Zellen des KfK.

Die urspriinglich geplanten Experimente mit je 2 frischen und 2 vorbestrahl-
ten Brennstaben des Mk-Ia-Typs wurden spater erweitert. Nach Abschluf des
Vertrages mit Frankreich zur gemeinsamen Schnellbriiterentwicklung wurden
Experimente des franzosischen VOLGA-Programms miteinbezogen.

3. Experimentmatrix

Abbildung 3 zeigt die Experimentfolge der Versuchsserie. Es handelt sich

um 7 Experimente, wovon die ersten 3 mit SNR-300-Mk-Ia-Staben gefahren wur-
den. Bei den folgenden 4 VOLGA-Experimenten handelt es sich um Versuche mit
Stabmessungen, wie sie fiir den Superphenix vorgesehen sind.
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Die Spalte 4 der Abbildung 3 gibt die DefektgroBen wieder. Wie man sieht,
hat man zuerst mit relativ grofen offenen Defekten als Primdrschaden begon-
nen. Im Laufe der Serie ging man zu mehr realistischer Defektgeometrie liber,
die sich dann auch erst in in-pile offnete. Mit VOLGA-RS 1 begann dann die
gemeinsame DeBeNe/CEA-Serie. Das Hiullmaterial variiert hier vom Stahl 316
bis hin zur Ti-stabilisierten und wirmebehandelten Form, wihrend die deut-
schen Stdbe bereits mit dem Stahl 1.4970 ausgestattet waren. Bei den fran-
zosischen Staben variieren die DefektgroBen in Aniehnung an Stabdefekte, wie
sie an RAPSODIE-Stdben bereits friiher auftraten. Bei RS 1 war die Hulle nur
angefrast mit einer Restdicke von 100 pum. Durch entsprechende Fahrweise des
SILOE wurde dann der Schaden provoziert.

Bei RS 5 wurde ein "Pinhole"-Defekt im Bereich der Brennstoffsaule simuliert.
Es wurde ein Loch von 0,3 mm ¢ angebracht und anschlieBend verldtet. Das Lot
schmolz wdahrend der Bestrahlung und gab so die Offnung frei.

PS 1 stellt einen Superphéenix-Stab dar, der ohne U-235-Anreicherung im
PHENIX einen Abbrand von ca. 8 at-% erreichte. Der defekte PS 1 soll neue
Aussagen erbringen hinsichtlich Defektsignalen (DND) und Brennstoffverhalten.

Bei PS 0 handelt es sich um einen PHENIX-Brutstoffstab (ca. 5 % Pu), der erst-
mals hinsichtlich seines Defektverhaltens getestet werden soll., Es interes-
siert speziell das Spektrum an verzogerten Neutronen, das von defekten Brut-
stoffstdben in einem Schnellbriiter emittiert wird. Dieser Versuch wird un-

ter Beteiligung der italienischen ENEA in Bologna am SILOE ausgeflihrt.

In der Tetzten Spalte der Tabelle sind fir die ersten 4 Experimente die Brenn-
stoffverluste angefiihrt. Klammert man S 4 aus, so liegen dieselben zwischen

40 und 120 mg; dies entspricht etwa 0,1 % des Brennstoffinventars. Bei S 4
wird der extrem hohe Brennstoffverlust auf Einwirkung von Na-Dampf zuriick-
geflihrt, der sich im Zentralkanal bilden konnte, da der Stab bei Versuchsbe-

ginn bereits offen war.

In Abbildung 4 werden die Konsequenzen der Reaktion zu Na3MO4 auf den Stab-
durchmesser aufgezeigt. Die Tokale Durchmesser-Verdnderung nimmt beachtliche
Betrdge an und verlduft auferdem im Anfangsstadium sehr schnell. Der abge-
brannte Stab wiederum schwillt stdrker als der frische Brennstab. Die Konse-
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quenzen dieses Effektes auf evtl. Blockaden sollten in Mehrstabversuchen

untersucht werden.

Wie bereits eingangs erwéhﬁ%rwurde, findet beim direkten Kontakt Brennstoff-
Natrium eine Stochiometrie-Erniedrigung statt. Die Ursache hierfir ist die -
reduzierende Wirkung des Na (0,2 ~ 2 - 5 ppm), wodurch die thermodynamischen
Gleichgewichtsbedingungen im Brennstoff verdndert werden. Es dndern sich ge-
nerell die

- Stabilitdtsbedingungen fiir die Reaktionsprodukte
zwischen Hiille und Brennstoff,

- Stabilitdtsbedingungen fiir die Spaltproduktphasen,

- Plutoniumverteilung im Brennstoff (infolge Verschlechterung
der W.L. im Brennstoff).

Jeder der angefiihrten Fakten beeinfluft das Verhalten des Defektstabes.

Zur Erlduterung des Vorgesagten sollen Ergebnisse von Mikrosondenuntersu-
chungen herangezogen werden:

Abbildung 5 zeigt die an dem Stab S 3 gemessenen U- bzw. Pu-Profile. Die fol-
gende Abbildung gibt Punktanalysen an mehrphasigen, metallischen Einschliissen
radial im Brennstoff wieder. Interessant ist das Auftreten der Spaltprodukte
Mo, Ru, Te und Rh in zweiphasigen Ausscheidungen unterschiedlicher Konzentra-
tion. Abbildung 7 schlieBlich zeigt ein Brennstoffgefiige mit Na-Uranat/Plu-
tonat-Schicht. Man findet noch tief im Mischoxidgeflige Inseln von Na bzw.
NaO. In der eigentlichen Na-Uranat/Plutonat-Schicht findet man die Spalt-
produkte Mo und Ba, z.T. in oxidischer Form. Letzteres beeinfluBt die Mikro-
harte dieser Schicht. So findet man in Hiil1ndhe einen Wert von ca. 140 kp/mmz,
wahrend derselbe bis auf 700 kp/mm2 in Brennstoffnghe ansteigt.

f
Abbildung 8 gibt die bisherigen Ergebnisse der ersten 4 Experimente in tabel-
larischer Form nochmals wieder.
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4. Wesentliche Ergebnisse der Defektstabexperimente

Die wichtigsten Ergebnisse der 4 ersten Experimente lassen sich wie folgt
zusammenfassen:

- Der Brennstoffverlust an das Kiihimittel Natrium erfolgt erst nach
einer Inkubationszeit. Er ist bei Defektbetrieb von 2 Wochen auf
0,1 % des urspriinglichen Brennstoffinventars beschrankt.

- Spaltprodukte werden ebenfalls an das Kiihimittel freigesetzt.
Hier ist das langlebige Cs-137 mit Freisetzungsraten von 80 bis 85 %
hervorzuheben. '

- Das verzogerte Neutronen-Signal ist ein sicheres Anzeichen fiir einen
Stabdefekt im Bereich der Brennstoffsdule. Mangels eines geeigneten
Modells konnte bislang noch keine Korrelation zwischen Signalhohe
und DefektgroBe hergestellt werden.

- Eine chemische Reaktion zwischen Na und Mischoxid kann nicht vermieden
werden. Sie fiihrt zur Defektaufweitung und iiber eine Erhdhung des ra-
dialen Temperaturgradienten zur Pu-Anreicherung im Stabzentrum. Inwie-’
weit hiervon der Brennstoffveriust betroffen wird, konnte durch die in-
pile-Versuche nicht ermittelt werden. Hier erscheinen begleitende out-
of-pile-Versuche sinnvoll.

- Die Frage nach einer moglichen Blockade von Kiihlkandlen durch Na-Uranat
muB durch Mehrstabversuche noch gekldrt werden.
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Reaktor Defektrate

[%]
DFR 0.3
EBR I 0.7
RAPSODIE 0.1
PHENIX 0.06
KNK 1 0.14

JU-V\{]r.l-llwr\vuﬂFIII

Abb.1 Defektraten an Schnellbriiter-Staben




— Austritt des Spaltgases
— Eindringen des Kiihimittels Na
— Pustreten des im Na gelosten Spaltcasiums

— chemische Reaktion zwischen Mischoxid
und Na zu Na/uranatplutonat

— ,.Uranatschwellen”, Rifipropagation
und Sekundarrisse

— Brennstoff-Verlust

i
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Abb. 2 Ablauf-Sequenz nach Stahdefekt




Experiment Brennelement- Vorbestrahlungs- Typ des Planungs- Bestrahlungszeit | Brennstolf-
Bezeichnung Tvp abbrand (st %) primdr defekts stadium i. SILOE {d) - | veriust (mg)
$2 SNR-300 0 30x 1 mm? abgeschlossen 47 40
Stesb D: 6 mm offen
Hille: 1.4970 ¢
S dto. ox RAPSODIE-Biindel 30x 1 mm? abgeschiossen 21 1500
10.6 at % offen
§3 dto. ex RAPSODIE-Biindel 5x 0.5 mm? abgeschlossen 22 120
10.6 at % verlgtet
YOLGA-RS1 SUPERPHENIX ex ATHENR V B. 30x0.2 mm? abgeschlossen 33 60
18% Pub, + 23% U°, 125 at % 100 um Rest-
Hiille: 316 ¢ dicke d. Hille
vorbestrahlt im
RAPSODIE
VOLGA-ASS SUPERPHENIX ex CYCLOPE | Loch: 0.3 Mm@ Bestrahlung 12,5 0
18% Pul, + 23% US, 2.2 % verltet beendat
Hillle: 316 Ti ¢ Nachuntersuchung
vorbesirahit im H
RAPSODIE
VOLGA-PS1 SUPERPHENIX ex OPHELIE Defekt in Hohe gepiant
14% Pul, ohne US, 108 % Brennstoff-Siule fir 1, 83
Hidlle: 15/15 Ti ¢ Dimension noch _ —
vorbesirahlt im nicht definiert
PHENIX ‘
VOLGA-PSO PHERIX- Hersteilungs- Z. 1. unfer
Brutstolf-Sisb defekt Besirahlung im
Hiille: 316 ¢ _ SILOE _ .
vorbesirahli im
PHENIX

Abb.3 Experimente der Serie Defekistab-VOLGA im SILOE
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Siloe S3-9

direction

of scans

Mikrostruktur und a-Autoradiografie von Stab S3,

Schnitt 9 im FluBmaximum
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Abb. 5: Radiale U-, Pu- and Na-Konzentrations-

Profile von Stab S3, Schnitt 9
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Abb. 6: Konzentration von Mo, Tc, Ru, Rh und Pd in
zweiphasigen metallischen Ausscheidungen

iber dem relativen Brennstoffradius r/rO
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Siloe S3-9

Abb. 7: Mikrostruktur der Na-Uranoplutonat-und Na-Ba-Molyb-

dat-Uranoplutonat-Reaktionszonen zwischen Brennstoff

und Hille (Stab S3, Schnitt 9)




Ergebnisse d. Versuche im SILOE
Experiment Abbrand GrofBe des Primdr- | Bestrahl. Zeit DND max Sekunddr-Risse Brennstoffverlust Cs-Release
[at %] defekis (mm?) im SILOE (d) (cm? - R) (ma) [%]
§2 0 30x 1 47 35 keine A 40
offen
ia
S4 10,6 30x1 21 180 Verléngerung 1500 81 |
offen auf 110 mm N
|
$3 10,6 5x0.05 22 200 ja 120 85
(verldiet) mehrere
RS 1 12,5 HiiltanriB 33 300 ia 60 92
nicht durchogehend
RS 5 2,2 loch 0,3 mm @ 12,5 — — — —
(verldtet)
U\Qﬂl\k IMF 11
Abb. 8 Brennstoff- und Cs-137 Freisetzung wahrend des ,,Defeki” -Betriebs




