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Kurzfassung

Im CORA-Versuchsprogramm des Kernforschungszentrums Karlsruhe (KfK) wird
das Brennelementverhalten bei Temperaturen bis Uber 2000°C untersucht. Die
Temperatur wird durch elektrische Beheizung von einigen Brennstaben aus dem
Brennstabbiindel erreicht. Die CORA-Versuche wurden im Rahmen des Projektes
Nukleare Sicherheitsforschung (PSF) durchgefuihrt. Die Versuche sind Teil des KfK-
Forschungsprogrammes zur experimentellen Untersuchung schwerer Kernschi-
den in Leichtwasserreaktoren (LWR).

Die Auswertung der CORA-Experimente erfolgt zum einen auf der Grundlage der
MeBwerte und der Videoaufzeichnungen wahrend des Experimentes, zum ande-
ren mittels umfangreicher zerstérender Nachuntersuchungen an Materialproben
von dem Uberhitzten Brennstabbiindel. In diesem Bericht werden die Analysener-
gebnisse von Mikrobereichsuntersuchungen mit dem Rasterelektronenmikroskop
(REM) und dem angeschlossenen Energiedispersiven-Réntgenspektrometer (EDX)
an vier Querschliffen und einem Langsschliff des Brennstabblindels CORA-16 dar-
gestellt.

Das Experiment CORA-16 wurde durchgefuahrt, um Informationen tber die Scha-
densmechanismen, die an einem (berhitzten Siedewasser-Reaktorkern (SWR) bis
zum Beginn des unkontrollierten Schmelzens auftreten kénnen, zu erhalten. Die
erarbeiteten experimentellen Daten bilden die Basis fur den Vergleich mit Ergeb-
nissen von Rechnungen mit Codesystemen, die die Blindelzerstérung analytisch
beschreiben sollen. Aus diesem Grunde wurde das Brennstabbiindel intensiv me-
tallografisch und chemisch-analytisch nachuntersucht.



Results of SEM/EDX Microrange Analyses of the CORA-16 Bundle Melting Experi-
ment Performed in a Boiling Water Reactor (BWR)

Abstract

Under the CORA experimental program conducted at the Karlsruhe Nuclear Re-
search Center (KfK) the fuel element behavior is being investigated at tempera-
tures up to and beyond 2000 °C. These temperatures are attained by electric heat-
ing of some fuel pins from the bundle. The CORA experiments were performed
under the Nuclear Safety Research Project (PSF). The experiments are part of the
KfK research program on the experimental investigation of severe core damage
in light water reactors (LWR).

The CORA experiments are being evaluated both on the basis of the values meas-
ured and video tapes recorded during the experiment and, in addition, in exten-
sive destructive post-test examinations of material specimens collected from the
overheated fuel pin bundle. In this report the analytical results are presented of
investigations performed in the microrange with the scanning electron micro-
scope (SEM) and the connected energy dispersive X-ray spectrometer (EDX) on
four transverse microsections and one longitudinal microsection of the CORA-16
fuel pin bundle.

The CORA-16 experiment was performed with the objective to obtain informa-
tion on the damage mechanisms which may get active in the excessively heated
core of a boiling water reactor (BWR) until the onset of non-controlled melting.
The experimental data derived form the basis for the comparison with results of
computations using code systems, which describe analytically the destruction of
the bundle. This is the reason why the fuel pin bundle was subjected to an inten-
sive metallographic and chemical-analytical post-test examination.
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1. Vorbemerkung

Im Rahmen des CORA-Versuchsprogramms wurden 19 Brennstabbiindelexperi-
mente mit UO2-Brennstoff durchgefihrt. Die Versuche zielen auf das
physikalisch-chemische Verhalten eines Brennelements bei schweren Reaktorstor-
fallen im Druckwasserreaktor (DWR) oder im Siedewasserreaktor (SWR) hin. Ne-
ben dem Verhalten der Absorbermaterialien Silber-Indium-Kadmium (DWR) bzw.
Borkarbid (SWR) sollen die vielfaltigen Wechselwirkungen der diversen Brennst-
abmaterialien bei hohen Temperaturen erforscht werden [1, 2]. Das Institut far
Materialforschung | (IMF 1) hat die Aufgabe Gibernommen, sowohl| die umfangrei-
chen metallografischen Untersuchungen als auch die Materialanalysen im Mikro-
bereich mit Hilfe des Rasterelektronenmikroskops (REM) und seines angeschlosse-
nen Energiedispersiven-Rontgenspektrometers (EDX) durchzufuhren. Fir die
Auswertung des Mikrobereichs wird das gesamte CORA-Brennstabbiindel nach
dem Versuch mit einer PlexiglasabguBform umgeben und mit Epoxidharz ausge-
gossen. Nach dem Zersdagen und der metallographischen Praparation der Ab-
schnitte [3] stehen flr die Untersuchungen dann etwa 140 mm x 140 mm grof3e
Schliffplatten mit hoher Oberflachengute flr die Auswertung der chemischen Re-
aktionen zur Verfugung.

2. CORA-Versuch Nr. 16

Ziel des mit Original-Siedewasserreaktor-Hullrohren, typischen B4C-Absorber-
elementen und Urandioxid-Tabletten ausgestatteten Tests war es, Materialdaten
Uber das Verhalten eines Brennstabbiindels im Siedewasserreaktor (SWR) beim
Aufheizen auf ca. 2000°C zu erhalten. Unter Argon-Wasserdampf-Atmosphare
wurde das Brennstabbindel mit einer Temperaturanstiegsrate von 1 K/s bis zum
Beginn des unkontrollierten Kernschmelzens (ca. 2000°C) elektrisch aufgeheizt
und anschlieBend unter fortlaufender Argonzufuhr langsam abgekiihlt. Von be-
sonderem Interesse ist der SchadenseinfluB des fir SWR-Brennelemente typi-
schen B4C-Absorberelementes auf die Bildung fllissiger Phasen, deren Verlage-
rung im Bundel und auf die Bildung von Blockaden, sowie auf das AusmaB der
UO,-Brennstabauflésung zu erhalten. Die REM/EDX-Analysen sollen einen Uber-
blick Gber die Bor- bzw. Kohlenstoffverteilung des B4C-Absorbers im teilzerstor-
ten Brennstabblindel, Uber die chemische Zusammensetzung der erstarrten
Schmelzen (Blockaden) und Informationen tiber die durch chemische Wechselwir-
kungen bevorzugt entstandenen Phasenzusammensetzung geben. Die gewonne-
nen Ergebnisse werden zur Uberprifung von Modellrechnungen, die das integra-
le Verhalten der Brennstabe bei schweren Kernschdden beschreiben sollen, her-



angezogen. Die Versuchsdurchfiihrung von CORA-16 sowie die gemessenen Ver-
suchsdaten und die zerstérungsfreien Nachuntersuchungsergebnisse werden in
einem anderen KfK-Bericht beschrieben [4]. Zur schnellen Orientierung tber die
Versuchsparameter, technische Ausfilhrung der Brenn- und Absorberstabe und

deren Anordnung im Brennstabbindel siehe Tab. 1 sowie Abb.1 und Abb.2.

Tabelle 1

Daten der Komponenten und der Versuchsparameter des CORA-16-Blindels

Anzahl der Stabe

Anzahl der beheizten Stabe
Anzahl der unbeheizten Stabe
StabauBendurchmesser
Hallmaterial

Hallwanddicke

Lange der Stabe

Beheizte Lange
Heizerdurchmesser
Heizermaterial

Brennstabtabletten - beheizt

- unbeheizt
U-235-Gehalt
PelletauBendurchmesser (nominal)
Abstandshalter - Material

- Héhe

- Positionierung

Dampffihrungsrohr - Material
(shroud) - -Wanddicke

- AuBenabmessungen
Bundelisolation - Material

- Dicke

18

12

6

10,75 mm
Zircaloy-4 (1)
0,725 mm

2175 mm

1000 mm

6 mm

Wolfram
UO>-Ringtabletten
UOz-Volltabletten
02%

9,1Tmm

Zry-4

42 mm
unten-33 mm
mitte + 578 mm
oben + 1167 mm
Zry-4

1,2 mm

86x 112 mm
ZrO>-Fiber

20 mm



Mo-Elektrode

Cu-Elektrode

Absorberelement

Absorberkasten

Thermoelemente

Maximale Stabtemperatur
Aufheizgeschwindigkeit
Atmosphare

Beendigung des Experiments

(1) Zircaloy-4:
(2) Rostfreier Stahl:

- Durchmesser 8,6 mm
- Lange 300 mm
- Durchmesser 8,6 mm
- Ldnge unten 186 mm

oben 669 mm

- Anzahl der Stabe 11
- Absorbermaterial B4C-Pulver
- Hullmaterial Rostfreier Stahl (2)
- StabauBBendurchm. 5,77 mm
- Stabinnendurchm. 4,57 mm
- Stablange innen 1578 mm
- Stablange auBen 1600 mm
- Material Rostfreier Stahl|@®
- Wanddicke Tmm
- Innenabmessungen 66x6 mm
- Schenkel WRe5/WRe 26
- Isolation HfO;
- Hallrohr innenTa
| auBenZry-4

~ 2000°C

1K/s

Argon, Wasserdampf
Abkuhlenim Argonstrom

Sn1,3-1,7,Fe0,18-0.25,Cr0,07 - 0,13, (Zr~98)

Cr16-18,Ni 12-14, Mo 2 - 2,5, Si =0.75, Mn2,
(Fe ~ 65 +3)

Angaben in Gewichtsprozent



Healed rod Unheated rod

1
l Tubelor o
peessurizalion

Cu-electrodo\w [F‘_Sj
Bundle
{lange
1471mm 14T imm
Mo-eleclrode 3 ﬂ R
' I
) NS
C o
l «:i
l-‘
o H  1000mm 1000mm |
2
annular pellel
i .
KD cladding
Tuagslen healere— |
ki \-vol,t stolid
T pelle
kil =
N1 H Q
; S —
WM a
i g
Ui h
Sl
yl-rl’.-z: —E-‘
H !
L
| Omm Omm T
! 1 3
H ] Ly
. Ty T
Mo-eleclrode \{.r ""._‘L
R g;, 3 h I
7 1
T~
3 o (3
| LT
Cu-t!ec!rode\g 1 } ]
Na
T
N o
N
~N
N

Absorber blade

Sy
N
N o
-
|
L
Pin wit}
B‘C Powd:
[~
o
p=)
e
Rl ©
(e]]
eo®
(o1
[)
I s all w2l
S
RS
{ X

Abb. 1: Rod types used in the CORA-16 experiments
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Abb.2: Rod designation of test bundle CORA-16




3.Auswahl der zu untersuchenden Proben

Das SWR-Brennelement CORA-16 (Abb. 3 bis 7) wurde nach dem Einbetten in Ep-
oxidharz in 23 Probenabschnitte zersagt (Tab. 2). Es wurden sowohl Querschnitte
als auch Langsschnitte angefertigt. Fur die metallographischen Untersuchungen
wurden 7 Probenabschnitte geschliffen und poliert. Eine Querschnittprobe wur-
de sowohl an der Oberseite als auch an der Unterseite prapariert (Probe Nr, 01).
Fur die Mikrobereichsanalysen mit dem REM/EDX wurden von den sieben prapa-
rierten Proben vier Querschliffproben und eine Langsschliffprobe ausgewaéhlt
(Tab. 3). Wesentliche Auswahlkriterien waren der Temperaturverlauf wéahrend
des Experimentes in diesen Biindelh6hen, Umfang der chemischen Wechselwir-
kungen sowie Schadens- und Schmelztypen in diesen Proben. Die am wenigsten
zerstorte Probe Nr. 08 aus der Bundelhdhe 1145 mm (héchstmogliche Position im
Blindel) wurde ausgewahlt, um den Beginn der Zerstérung bei geringster Tempe-
raturbelastung, unbeeinfluBt von herablaufenden Schmelzen, zu dokumentie-
ren. Die beidseitig praparierte Probe Nr. 01 (H6he 97 mm - 110 mm) ermdglicht
das Materialverhalten in zwei Biindelh6hen von nur 13 mm Differenz zu analysie-
ren. Aus diesem Grund wird hier die Probenbezeichnung “unten” und "oben”
verwendet. Als typische Probe aus der sehr stark zerstérten Biindelzone wurde
die Querschliffprobe Nr. 09 (H6he 525 mm) ausgewahlt. Die Langsschliffprobe Nr.
Cwurde flr die Untersuchung der von oben herablaufenden Schmelzen und ihrer
chemischen Zusammensetzung Uber einen groBeren Bereich (Héhe 112 bis 195
mm) ausgewahlit (Abb. 8).



Tab.2: Schnittplan der Quer.- und Lingsschnitte von CORA-16

Probe(a) Probenléngé  Axiale Lage Bemerkungen

unten oben
16- al - 39 mm Unteres Reststiick
Schmitt 2w
16- a2 100 mm - 37 mm + 63 mm
Schmitt 2em T
16-b 0m 65mm 95 mm zus. ein Lingsschnitt
Schmitt 2em Ubergang rund - Vierkant
16-01 15 m 97 mn 110 mm Querschnitt
Schmitt >om
16-c §3 mm 112 mm 195 nm  zus. zwei Lingsschmitte
Schmitt >wm T
16-02 13 mm 197 nm 210 om  Quersehmitt
Schmitt >em T
16-d 53 o  22mm 295w
Schmite >om T
16-03 13 mm 297 mm 310 mm  Querschmitt
Schnitt 2em T
6- o 83 mm  Sl2mm 395w
Schmitt > T
16-04 13 mm 397 om 410 mm  Querschmitt
Schmitt 2w T
6- £ 83 mm 42 mm  4OSem
Schmitt 2em T
16-05 13mm 497 om 510 om  Querschmitt

o a v e e e e e Be e P e e e e e Y e P e P B ae e e e e wm A e S e G Gn R M B4 G w2 m e e e e Pm e e D e e M e e

- e ER e e e e st P e e e T e e G e e e e e bt e G e e e G e e e Ee G G e e e e e e b G T e e W e e e e e o e m G W em e e Em



16-09 13 mm 512 mm 525 mm  Querschnitt

Schmitt 2em
16-g 68 mm 527 mm  S95@m
Schmite 2w
16-06 15 mm 597 mm 610 mm Querschmitt
Schmite 2w
16- b 110 mn 62w 722@m
Schnitt 2w
16- 1 110 m 726 wm 8% mwa
Schmitt 2w
6- 5 112 mn 836 mm 9% mwm
Schmite 2w
16-07 15mm 950 om 963 mm Querschnitt
Schnitt 2em
-k 85 mm 965 mm 1050 mm
Schmitt 2w T
16-1 ol mm 1052 mm 1143 mm
Schnitt 2w
16-08 15 mm 1145 mm 1156 nm  Oberer Abstandshalter
Schaitt - 2w
16-m o 1160 mm Oberes Reststick

(a) Nummern bezeichnen Proben mit 13 mm Dicke; kleine Buchstaben be-
zeichnen Reststiicke unterschiedlicher Dicke.
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Tab. 3: Liste der untersuchten Quer- und Langsschliffe

Die Untersuchungen
wurden durchgefiihrt mit
: Bindelhdhe
Schiiff Nr. mm Bemerkungen
Licht-
mikroskop REM/EDX
16-18 1145 ja ja Beginn der Absorber-
zerstérung

16-01 97 ja ja Querschnittsprobe

(unten) ‘ beidseitig geschliffen und
poliert

16-01 110 ja ja Querschnittsprobe

(oben) beidseitig geschliffen und
poliert

16-09 525 ja ja Sehr starke Zerstdérung

16-C 112 bis 195 ja ja Langsschliffprobe

16-03 310 ja nein

16-07 963 ja nein




Probe Nr. C

oben _ b -

100

unten

60

Abb. 3: Unterer Teil des tiberhitzten Brennstabbiindels CORA-16 mit der
Querschnittsposition Nr. 01 (oben und unten) und der
Langsschliffposition Nr. C



Abb. 4: Brennstabbiindel von CORA-16 im Bereich der Bindelhéhe255 mm bis
520 mm



Probe Nr. 09

Abb.5: Brennstabbiindel CORA-16 im Bereich der Bindelh6he 510 bis 775 mm
mit der Querschnittsposition Nr. 09




Brennstabbiindel CORA-16 im Bereich der Biindelhdhe 750 mm bis

1010 mm

Abb. 6



Probe Nr. 08

Abb.7: Brennstabbiindel CORA-16 im Bereich der Biindelhdhe 1005 mm bis
1270 mm mit der Querschnittsposition Nr. 08




Abb. 8: Schnittplan fur dje Langsschliffposition Nr. C

(112 mm bis 195 mm Blndelhéhe)



4. Beschreibung der Analysengerate

Fur die Analyse der vielfaltigen Wechselwirkungsprozesse zwischen den Kompo-
nenten eines LWR-Brennelements, benétigen wir eine Reihe von Geraten zur Un-
tersuchung von Mikrostrukturen und deren chemischen Zusammensetzungen. In
Folge werden diese Analysengerate beschrieben.

a)

b)

Fur die lichtoptische Auswertung steht ein Mikroskop vom Typ MEF 3 der Fa.
Leica/Stuttgart zur Verfligung. Neben makroskopischen Abbildungen ab
dreifacher VergréBerung wird das Gerat fur die metallografische und kera-
mografische Deutung des Gefiiges sowie fur dessen Abbildung bis etwa
1500-facher VergréBerung benutzt.

Mikrobereichsuntersuchungen von etwa 100- bis 100000-facher VergréBe-
rung werden mit dem Rasterelektronenmikroskop (REM) [5] vom Typ
JSM 6100 der Fa. Jeol/Japan ausgefuhrt. Das Geréat verfligt Gber eine beson-
ders gro3e Probenkammer, die die Manipulation an den sehr groBen Quer-
schliffen (140 x 140 mm) von CORA-16 erlaubt. Weitere fir das Arbeiten an
den Versuchsproben wichtige REM-Geratedaten sind:

- Auflésung bis 4 nm

- Beschleunigungsspannung von 300V bis 30kV

- Optimale Bildqualitat auch im Niedervoltbereich von 300V bis 3kV

- GroBBer Verfahrweg der Probenbiihne

- Probenstrom- und Strahlstrommessung

- Flachen-, Linien-, Punkt- und Teilflachenrasterung

- Leistungsstarkes Vakuumsystem, das trotz der etwas ausgasenden
CORA-Proben ein gutes Vakuum erzeugt.

Das Gerat verfugt serienmaBig Uber einen Sekundarelektronendetektor
(SED) [5], der sich besonders zur Abbildung von rauhen Oberflachen und
Briichen sowie im unteren Beschleunigungsspannungsbereich von 300V bis
3kV zur Abbildung geringster Oberflachenbelage eignet. Der SED zeichnet
sich auBerdem durch eine hohe laterale Auflésung von 4 nm und sehr gro-
Be Tiefenscharfe aus.

Um die vielen unterschiedlichen Reaktionsphasen, die als Folge der chemi-
schen Wechselwirkungen im CORA-Versuchsbiindel entstehen, hinrei-
chend gut abbilden zu kénnen, wurde das REM zusatzlich mit einem
Ruckstreu-Elektronendetektor (RED) [5] der Fa. Robinson /Australien aus-




9]

gestattet. Der Vorteil dieses Detektors liegt in der extrem guten Trennung
von geringsten Unterschieden in der Materialzusammensetzung. Er eignet
sich far die Untersuchung von glatten Probenoberflachen (geschliffen und
poliert). Die laterale Auflosung betragt nur 8 nm und ist deutlich schlech-
ter als die des SED. Die Ansprechspannung betragt etwa 2kV. Die in diesem
Bericht gezeigten REM-Bilder stammen alle vom RED und wurden bei 15 kV
Beschleunigungsspannung erzeugt.

Das wichtigste Zusatzgerat, das am REM angeflanscht ist, ist das
energiedispersive-Rontgenspektrometer (EDX) [6] vom Typ Microana-
lyst 8000 der Fa. Kevex/USA. In Verbindung mit dem Si (Li)-Detektor vom
Typ Quantum, ebenfalls von der Fa. Kevex, ist es moglich, alle Elemente ab
Bor bis Uran vollquantitativ zu erfassen. Das als Vielkanalanalysator aufge-
baute Gerat ist die Kombination eines auf Mikroprozessorbasis und Fir-
mensoftware zusammengestellten Grundgerates mit einem leistungsfahi-
gen Kleinrechnersystem einem Wechselplattenspeicher sowie einem
Graphik-Matrixdrucker. Ein speziell fur die energiedispersive Mikroanalyse
entwickeltes Programmpaket “Quantex-Ray VI” enthalt eine Vielzahl von
Methoden zur Spektrenbearbeitung. Dies sind verschiedene Untergrund-
korrekturen sowie Peakentfaltungen, Eliminierung von Escape-Linien, Kor-
rektur der Absorptions- und Fluoressenzeffekte (ZAF-Korrektur) etc.. Fir die
quantitative Mikroanalyse erlaubt das Programm, daB Standards und Probe
unter verschiedenen Bedingungen aufgenommen und sowohl K- als auch L-
und M-Linien zur Analyse herangezogen werden kénnen. SchlieBlich sind
noch eine Vielzahl von graphischen Darstellungsarten fir die Analysener-
gebnisse moglich. Der angeschlossene Quantum Si (Li)-Halbleiterdetektor
zum Nachweis aller Elemente von Bor bis Uran hat ein Auflésungsvermégen
von 109 eV (Fluor Ka-Strahlung, 677 eV) 146 eV (Mangan Ka-Strahlung, 5,89
keV) bei einer aktiven Flache von 10 mmz2. Der Detektor ist mit einer Nei-
gung von 40° am REM angeflanscht. Die schrage Anordnung erlaubt das
Heranfahren der aktiven Detektorflache bis unmittelbar an die zu untersu-
chende Probenoberflache. Dies ermdglicht erst die EDX-Untersuchungen an
den sehr groBen CORA-Versuchsproben. Als besonders schwierig gestaltete
sich die quantitative Analyse mit den leichten Elementen (Bor, Kohlenstoff
und Sauerstoff). Aus technischen Grinden konnten erst seit Mai 1993 quan-
titative Analysen mit Sauerstoff und seit Oktober 1993 auch mit Bor und
Kohlenstoff erstellt werden. Die quantitative Analyse von leichten Elemen-
ten mit ultradiinnem Detektorfenster(Fa. Kevex) ist relativ neu. Neben den
in [6] beschriebenen Problemen wurden die Arbeiten an den CORA-



Versuchsproben durch zusatzliche Peaklberlappungen erschwert. Uran
zeigt an derselben Stelle wie Kohlenstoff einen charakteristischen Réntgen-
peak und Zirkon an derselben Stelle wie Bor. Die quantitativen Analysen
wurden mit dem sogenannten XPP-Computerprogramm errechnet. XPP ist
die Abktirzung von eXtended Phi-Rho-z Procedure, ein Matrixkorrekturver-
fahren fur energiedispersive Rontgenmikroanalyse entwickelt von F. Pichoir
und J. L. Pouchou am Forschungszentrum ONERA (Frankreich). Aus zeitli-
chen Grinden konnten keine umfangreichen Materialanalysen zum Testen
der Ergebnisse mit den Elementen B, C und O durchgefiihrt werden. Anga-
ben Uber Nachweisgenauigkeit der quantitativen Analysen kénnen deshalb
nicht gemacht werden. Das Analysenverfahren wurde lediglich mit einigen
bekannten Proben auf seine Tauglichkeit Gberprift.Alle quantitativen Ana-
lysenergebnisse ergaben hierbei eine ausreichende Ubereinstimmung mit
der tatsdchlichen Materialzusammensetzung (sieche Abb. 9 und 10 sowie
Abb. 64 und 65).
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5. Ergebnisse der Mikroanalysen

Ziel der Untersuchungen an den finf Schliffproben von CORA-16 ist es, einen Vergleich
der vorhandenen Schmelzreaktionszonen bei unterschiedlichen Brennstabbindelhéhen,
d.h. bei unterschiedlichen Versuchstemperaturen, durchzufiihren. Einen Uberblick Gber
die untersuchten Brennstabblindelzonen gibt die Tabelle 4. Die quantitativen EDX-
Untersuchungsergebnisse wurden entweder als Integralanalysen oder als Punktanalysen
ermittelt. Bei den quantitativen Integralanalysen wird der gesamte Bildausschnitt (oft
500-fache VergrdBerung) zur Rontgenmikroanalyse benlitzt. Um eine statistische Mittel-
wertbildung vornehmen zu kénnen, wurden pro untersuchtes Schmelzgebiet jeweils
funf Analysen erstellt und der Mittelwert sowie die Standardabweichung errechnet. Bei
den Untersuchungen des Druckwasserreaktor-Biindelabschmelzexperiments CORA-13
[7] wurde festgestellt, daB fiinf Analysen pro Schmelze eine ausreichende Statistik erge-
ben. Die quantitativen Punktanalysen wurden bei feststehendem Elektronenstrahl, der
punkférmig (etwa bis 0,1 ym@) auf eine zu analysierende Probenposition trifft, erstellt.
Die ausgewahlte Probenposition entspricht jeweils einer typischen Phase, die bei den
chemischen Reaktionen der Biindelkomponenten wahrend der Temperaturtransiente
oder bei der Abkiihlung entstanden ist. Neben den Integral- und Punktanalysen sind die
Elementeverteilungsabbildungen eine weitere Darstellungsvariante der ermittelten Un-
tersuchungsergebnisse. Bei dieser Darstellungsart wird ein groBerer Probenbereich (ge-
samter Bildausschnitt) mit dem Elektronenstrahl abgerastert. Die durch Wechselwirkun-
gen von Elektronen und untersuchtem Material entstandenen Réntgenquanten, werden
elemetenspezifisch auf der Bildrohre des REM hell gesteuert. Der Vorteil dieser Elemen-
teverteilungsabbildungen ist eine Gbersichtliche Darstellung der Verteilung und der che-
mischen Reaktionen der Elemente miteinander in dem untersuchten Probenbereich. Die
vierte und letzte im Bericht verwendete Darstellungsart ist die Linienanalyse (Line Scan).
Hierbei wird der Elektronenstrahl langsam langs einer vom Operateur bestimmten Linie,
(iber die zu untersuchende Probenoberflache gefahren. Die beim auftreffen auf die Pro-
be vom Elektronenstrahl angeregte Réntgenquantenemission wird simultan Gber den
EDX-Vielkanalanalysator in die Elemente-Kanale eingelesen. Die impulszahlgesteuerten
Ausdrucke der Ergebnisse von EDX-Linienanalysen, geben halbquantitativ einen guten
Uberblick (iber die Zunahme bzw. Abnahme von Elementanteilen ldngs der abgefahre-
nen Linie.

In den Abschnitten 5.1 bis 5.5 folgt die detailierte Zusammenstellung der Analysenergeb-
nisse von der Querschliffprobe Nr. 08 (1145 mm), Nr. 01 unten (97 mm), Nr. 01 oben (110
mm) und Nr. 09 (525 mm) sowie der Langsschliffprobe Nr. C (112 bis 195 mm), siehe auch
Tabelle 3 und 4.



Tabelle4: Uberblick tber die untersuchten Brennstabbiindelzonen von
CORA-16
Schliffprobe Nr.
. ich
Nr Analysenbereic 08 Y 01 _09 C
unten oben
1 | UO2-Brennstoff und ja ja ja ja nein
Zry-Hullrohr (rod)
2 B4C-Absorberstab ja ja ja ja ja
mit SS-Hullrohr (B4C
absorber rod)
3 | SS-Absorberkasten ja ja ja ja ja
(SS-blade)
4 | Schmelzzonen (melt| nein ja ja ja ja
zone)
5 | Dampffihrungsrohr ja ja nein ja nein
(Zircaloy shroud)




5.1 Versuchsprobe Nr. 08

Die Querschliffprobe Nr. 08 wurde am obersten Ende des Brennstabbiindels in
der Bindelhéhe 1145 mm entnommen. Die weder von den héchsten Temperatu-
ren noch von herablaufenden Schmelzen beeinfluBte Probe wurde ausgewahlt,
um Analysendaten Uber den Beginn der chemischen Reaktionen bei tieferen
Temperaturen zu erhalten. In Abbildung Nr. 11 sind die Querschliffprobe Nr. 08
im MaBstab 1: 1, der Bereichsausschnitt A im MaBstab 13 : 1 sowie die REM/EDX-
Analysenpositionen Ubersichtlich dargestellt. Bei der visuellen Betrachtung der
Querschliffabbildung fallen nur die geringen Verdanderungen im Bereich des Ab-
sorberkastens und seiner elf B4C-Absorberstabe auf.

In den Analysenpositionen Nr. 1 und Nr. 2, den Kontaktstellen von UO;-
Brennstoff und Zry-Hullrohr (Abb. 12 bis 15) fanden geringe chemische Reaktio-
nen statt. Das UO> wird durch das Zr unter Bildung einer (U, Zr)-Legierung mit un-
terschiedlichen Sauerstoffgehalten und von sauerstoffstabilisiertem a-Zr (O) re-
duziert [9]. Die (U, Zr)-Legierung ist oberhalb 1000°C flussig. Wahrend in dem un-
tersuchten Bereich 1 nur die Elemente Zr, U, Sn und O nachgewiesen werden
konnten, wurden in dem Bereich 2 dariiberhinaus noch die Stahlbestandteile Fe,
Cr und Ni festgestellt. Die Elemente Cr, Fe und Ni kénnen nur von dem geschmol-
zenen, weit entfernten Absorberkasten oder den Absorberstab-Hullrohren stam-
men. Auffallend in dieser Reaktionszone ist der hohe Ni-Anteil im Verhaltnis zu
den Stahlbestandteilen Cr und Fe. Die Linien-Profil-Analysen der Abbildungen Nr.
13 und 15 geben den relativen Elementanteil von O, Zr und U Gber den mit er-
starrten Reaktionsprodukten ausgefliten Spalt zwischen dem UO3-Brennstoff
und Zry-Hullrohr entlang einer Linie wieder.

Bei den Untersuchungen des Analysenbereichs Nr. 3 (Abb. 16) wurde die B4C-
Auflésung durch die Stahlbestandteile der Absorberstab-Hullrohre dokumen-
tiert. Die Tabelle Nr. 5 zeigt den Versuch der Darstellung einer B4C-Aufldsungs-
systematik. Die Abbildung Nr. 17 dient der Veranschaulichung der stattgefunde-
nen chemischen Reaktionen entlang einer Linie: a) Das Zentrum der schwarzen
Phase, des B4C-Korns, ist mit 80 Atom-% Bor und 20 Atom -% Kohlenstoff noch
unverdndert erhalten. b) Die 1.Zone um das B4C-Korn ist stark mit C angereichert,
gleichzeitig ist der Ni-Anteil hoch. c) Die 2. Zone ist bei einem erhéhten Cr-Gehalt
anscheinend borreicher. d) Die in unregelméaBiger Anordnung folgenden grauen
Phasen haben einen Cr-Anteil bis ca. 37 Gew. -% und einen kleinen Ni-Anteil von
nur 1 bis 2 Gew.- %. e) Die hellgraue Matrix hingegen, hat einen Cr-Anteil von ca.
7 Gew.- % und einen Ni-Anteil von bis zu 20 Gew. %. Die in d und e analysierten




Ergebnisse werden, in dem weit von der B4C-Kornauflésung entfernten Bereich
Nr. 4 (Abb. 18) weitestgehend bestétigt. f) UnregelméaBig zerstreut findet man
sehr helle, scharfkantig geformte kieine Teilchen die aus Nb und Ta bestehen.
Tantal stammt von den abgeschmolzenen Thermoelementen.

Kurzfassung der wichtigsten Analysenergebnisse von Probe Nr. 08

UQ>-Brennstoff und Zry-Hullrohr

Bereich Nr. 1

(Abb. 12 u. 13): Der Spalt zwischen Brennstoff und Hulirohr ist durch zwei
verschiedene Schmelztypen ausgefullt.
Bestandteile: O, Zr, Sn, U

Bereich Nr. 2

(Abb. 14 u. 15): Der Spalt zwischen Brennstoff und Hulirohr ist durch meh-

rere Schmelztypen ausgefullt.
Bestandteile: neben O, Zr, Sn und U sind auch die Stahlbe-
standteile Cr, Fe und Ni nachzuweisen.




B4C-Absorberstab mit Edelstahl-Hdlirohr

Bereich Nr. 3

(Abb. 16 u. 17

sowie Tab. 5): Um das B4C-Absorberkorn herum kann eine Systematik der
chemischen B4C-Auflésung durch die Edelstahlbestandteile
erkannt werden.

Bereich Nr. 4

(Abb. 18): In dem weiter von der B4C-Auflésung entfernten Bereich

befinden sich chromreiche Phasen in einer chromarmen
Edelstahlmatrix. Bor und Kohlenstoff sind als Reaktions-
partner vorhanden.

Edelstahl-Absorberkasten

(ohne Abb.) Visuelle Betrachtung und EDX-Kontrollanalysen zeigen kei-
ne Veranderungen.

Dampffuhrungsrohr (shroud)

(ohne Abb.) Visuelle Betrachtung und EDX-Kontrollanalysen zeigen kei-
ne Veranderungen.

Schmelzzonen

Nicht vorhanden



Tabelle5: B4C-Auflésung von CORA-16 / Proben Nr. 08 / Bereich Nr. 3
REM- Elemente, Gewichts-%
o Entfernung vom
Analysenposition B4C-Korn
N. Bl cla M ] r | N 4
10 77 23 Zentrum
11 79 21 (vom Kornrand)
8 9 21 1 3 48 8 O bisca. 15 um
9 10 20 10 2 53 5
6 15 9 32 1 42 1 ca. 7 uym bis
7 0] 6 |32 1 |a] 1 ca. 25 pm
3 3 6 34 1 54 2 ca.20 ym
4 3 6 32 2 55 2 bis iber ? ym
5 3 4 37 1 53 1
1 0 6 5 2 67 20 abca.20 ym
2 0 6 7 1 70 16
12 0.3 15 13 1 63 7 Untypische
13 9 5 3 0 3 0 | Einzelphasen teils
mit Nb und Ta




Abb.11 REM/EDX-Analysenpositionen vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 08
(Blindelhéhe = 1145 mm)

Bereich A

Maf3stab 1: 1

Mafstab 13 : 1



Abb. 12 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 08

Bereich Nr. 1
REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0] KA 11 65
U MA 89 35
2 0] KA 4 20
Zr LA 91 78
Sn LA 1,5 1
, U ‘MA 35 1
3 0] KA 11 56
Zr LA 18 17
Sn LA 6 4
¥ MA 65 23
4 0] KA 0 0
Zr LA 98,5 98,8
Sn LA 1’ 112

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Linienanalyse (Line Scan) iiber den Reaktionsbereich
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Abb. 14 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 08

Bereich Nr. 2
REM-Analysenpos. | Element Linie | Gewichts% | Atom % *
1 0 KA 5 24
Zr LA 93 75
Sn LA 2 1
2 0 KA 3 19
Zr LA 54 61
Sn LA 2 2
U MA 41 18
3 0 KA 6 26
Fe KA 3 4
Ni KA 13 15
Zr LA 74 54
U MA 3 1
4 ) KA 6 31
zr LA 57 54
Sn LA 1 1
U MA 36 14
5 0 KA 5 25
Cr KA 6 9
Fe KA 9 11
Ni KA 4 5
Zr LA 52 42
U MA 24 8
6 ) KA 2 22
Cr KA 1 1
Fe KA 8 12
Ni KA 8 12
zr LA 39 38
U MA 40 15
7 o KA 8 33
Zr LA 92 67

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 16 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 08

Bereich Nr. 3
REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % Atom % *
1 C KA 6 25
Cr KA 5 4
Mn KA 2 1
Fe KA 67 55
Ni KA 20 15
2 C KA 6 23
Cr KA 7 6
Mn KA 1 1
Fe KA 70 58
Ni KA 16 12
3 B KA 3 14
C KA 6 20
Cr KA 34 26
Mn KA 1 1
Fe KA 54 38
Ni KA 2 1
4 B KA 3 13
C KA 6 21
Cr KA 32 25
Mn KA 2 1
Fe KA 55 39
Ni KA 2 1
5 B KA 3 12
C KA 4 14
Cr KA 37 31
Mn KA 1 1
Fe KA 53 41
Ni KA 1 1
6 B KA 15 38
C KA 9 22
Cr KA 32 17
Mn KA 1 1
Fe KA 42 21
Ni KA 1 1
7 B KA 10 32
C KA 6 17
Cr KA 32 20
Mn KA 1 1
Fe KA 49 29
Ni KA 1 1
8 B KA 9 22
C KA 21 45
Cr KA 11 5
Mn KA 3 2
Fe KA 48 22
Ni KA 8 4

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb. 16 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

a CORA-16 / Probe Nr. 08
Bereich Nr. 3
REM-AnIe:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

9 B KA 10 24
C KA 20 43

Cr KA 10 5

Mn KA 2 1
Fe KA 53 25

Ni KA 5 2
10 B KA 77 79
C KA 23 21

11 B KA 79 81
C KA 21 19

12 B KA 0,3 1
C KA 15 45

Cr KA 13 9

Mn KA 1 1
Fe KA 63 40

Ni KA 7 4
13 B KA 9 28
C KA 5 44

Cr KA 3 2

Fe KA 3 2

Nb LA 55 21

Ta MA 15 3

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 18 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 08

Bereich Nr. 4
REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

1 C KA 11 36
Cr KA 44 32

Mn KA 1 1
Fe KA 43 30

Ni KA 1 1
2 B KA 4 16
C KA 16 57

Cr KA 2 2

Fe KA 3 3
Nb LA 20 10
Ta MA 55 12
3 C KA 9 30
Si KA 0,1 0,2
Cr KA 12 10

Mn KA 1 1
Fe KA 68 52

Ni KA 10 7
4 B KA 4 14
C KA 7 23
Cr KA 44 32

Mn KA 1 1
Fe KA 42 29

Ni KA 1 1

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




5.2 Versuchsprobe Nr. 01, unten

Die Querschliffprobe Nr. 01, unten, wurde aus der Brennstabbindelhéhe 97 mm
entnommen. Diese im unteren Teil des Brennstabbiindels liegende Probe ist be-
reits deutlich von chemischen Reaktionen beeintréachtigt, obwohl sie weit von der
heiBesten Zone entfernt war. Herablaufende Schmelzen aus den héhergelegenen
heiBeren Zonen des Biindels haben durch Kontaktreaktionen zu chemischen Ver-
anderungen in fast allen Bundelkomponenten gefiihrt. In Abbildung Nr. 19 sind
die Querschliffprobe im MaBstab 1 : 1,25, der Bereichsausschnitt A im MaB-
stab 3 : 1 mit den REM/EDX-Analysenpositionen ubersichtlich dargestellt. Bei der
visuellen Betrachtung der Querschliffabbildung erkennt man viele erstarrte
Schmelzen, die an nahezu allen Biindelkomponenten anhaften. Der Edelstahl-
Absorberkasten ist fast véllig mit einer erstarrten Schmelze umhillt, die von den
Dampfiihrungskanalen begrenzt wird. Links von der Absorberstab-Zone sind 6
Brennstidbe und rechts 4 Brennstdbe durch eine erstarrte Schmelze miteinander
verbunden (Blockadebildung).

In dem Analysenbereich Nr. 1 wurden sowohl Integral- als auch Punktanalysen er-
stellt (Abb. 20 u. 21). Bei den Integralanalysen (Analysenfeld je ca. 0,22 mm x
0.18 mm) wurden die Elemente Cr, Fe, Ni, Zr, Sn und U gefunden. Die Schmelze ist
ziemlich homogen (Abb. 20). Bei den Punktanalysen (Analysenfeld ca. 0.1 pm ),
bei denen auch die Analyse kleinster Probenbereiche méglich ist, wurden neben
den Elementen aus den Integralanalysen, auch die Elemente B, C, O, Si, Mn und
Ta analysiert (Abb. 21). Diese Elemente stammen vom Absorber und dessen Um-
hillung bzw. Ta vermutlich von den teilweise abgeschmolzenen Thermoelement-
Hullrohren. Bei den Punktanalysen wurde Cin der am haufigsten vorkommenden
dunkelgrauen Phase (Pos. 1) mit 14 Gew. % und B in der schwarzen Phase (Pos. 4)
mit 19 Gew. % analysiert. Da C und B bei der Integralanalyse nicht nachgewiesen
werden konnte, deutet dies auf eine Systemunstimmigkeit bei der Analyse von
leichten Elementen hin. Durch Punktanalysen der Phasen und anschlieBende Aus-
wertung der Phasenanteile Gber den gesamten Bildausschnitt (Bildanalysen) wur-
de versucht, diese Analysenungenauigkeit zu beheben. In dem Analysenbereich
Nr. 2 (Abb. 22 und 23) wurden bei den Integralanalysen &hnliche Ergebnisse er-
mittelt wie vom Analysenbereich Nr. 1. Bei den Punktanalysen konnte erstmals ei-
ne ZrB>-Phase analysiert werden.

Der Absorberstab in den Bereichen 3 bis 5 (Abb. 24 bis 26) zeigt fortgeschrittene
Reaktionen mit dem Edelstahl-Hullrohr. Die B4C-Kérner sind jedoch noch nicht




véllig chemisch aufgeldst. Folgende Grubpen von Phasen wurden zusammenge-
faBt: -

Wichtigste Elemente (Gew. %)
Bezeichnung | Bereich Pos.
B C Cr Fe Ni
B4C- 3 4 82 18
Absorberkorn 3 5 81 19
4 1 75 24
5 1 61 39 0,1 0,2 -
5 2 53 45 0,1 0,5 -
Zwischen- 4 2 5 28 1 42 12
zone 5 3 21 13 52 11
Matrix 3 1 6 1 17 65 9
3 2 12 1 24 58 4
3 3 9 5 18 55 11
4 4 10 3 14 65 7
4 5 15 3 37 38 5

Aus der Zusammenstellung kann folgendes herausgelesen werden: a) Das B4C-
Absorberkorn ist im Zentrum teils noch chemisch unverandert vorhanden. In Auf-
l6sungszonen geht der B-Anteil zurtick bei gleichzeitigem Anstieg des C-Anteils.
b) Die Zwischenzone ist stark C-haltig bei erhéhten Ni-Anteil. ¢) In der Matrix fin-
det man 6 bis 15 Gew. % Bor. Der Chromanteil ist im Verhéltnis zu den anderen
Stahlbestandteilen erhoht.

Im Bereich Nr. 6 von UO2-Brennstoff und Zry-Hullrohr (Abb. 27) findet man fort-
geschrittene Kontaktreaktionen mit Schmelzen aus heiBeren Bindelebenen. An
den chemischen Reaktionen nehmen neben UO3 und Zry-4 auch Chrom und Eisen
teil. Die HullrohrauBenoberflache besteht aus einer ca. 100 pm dicken ZrO>-
Schicht. In den analysierten Phasen wurden 3,5 bis 7 Gew. % Sauerstoff gefun-
den.



Die Schmelze zwischen Edelstahl-Absorberkasten und Zry-Kanalwand (Bereich
Nr. 7, Abb. 28) besteht aus einer ziemlich homogenen Schmelze. Ausser Bor und
Kohlenstoff findet man alle verwendeten Elemente des Brennstabbtindels in der
Schmelze. Im Bereich der Zry-Kanalwand wurden reines Zr-, und auch verschiede-
ne (Zr, 0)-Mischphasen analysiert.

Das Dampffihrungsrohr (shroud) (Bereich Nr. 8, Abb. 29) ist mit einer ZrO;-
Schicht bedeckt. Der anhaftende erstarrte Schmelztropfen im Bereich Nr. 9 (Abb.
30) besteht aus Elementen aller Komponenten des Brennstabbindels.

Kurzfassung der wichtigsten Analysenergebnisse von Probe 01, unten

UO>-Brennstoff und Zry-Hullrohr

Bereich Nr. 6

(Abb. 27) Fortgeschrittene Reaktionen im Spalt zwischen UO>-
Brennstoff und Zry-Hillrohr mit Schmelzen aus heiBeren
Blindelebenen; chemische Zusammensetzung der flussigen
Phase: O, Cr, Fe, Zr, Sn und U; Sauerstoffanteil 3,5 bis 7
Gew. %.

B4C-Absorberstab mit Edelstahl-Hillrohr

BereichNr.3und5

(Abb. 24 bis 26) Die B4C-Absorberkérner sind noch nicht vollstandig che-
misch aufgel6st. Die B4C-Kornauflésung geht einher mit ei-
ner Verringerung des B-Anteils, der in der das B4C umge-
benden Matrix wiederzufinden ist. Die Zwischenzone ist
mit C und mit Ni angereichert.

Edelstahl-Absorberkasten

Bereich Nr.7

(Abb. 28) Der Absorberkasten ist zum Bestandteil einer groBen
Schmelzzone geworden. Die Schmelze besteht aus O, U, Zr,
Sn und den Stahlbestandteilen Fe, Cr und Ni. Bor und Koh-
lenstoff wurden nicht nachgewiesen.



Schmelzzonen

Bereich Nr. 7

Bereich Nr. 1
(Abb. 20 und 21)

Bereich Nr. 2
(Abb. 22 und 23)

Siehe oben

In den Punktanalysen wurden alle Elemente der Bindel-
komponenten gefunden. Die Integralanalysen ergaben
ahnliche chemische Zusammensetzungen, was auf eine ho-
mogene Schmeize schlieBen laBt.

Vergleichbare Ergebnisse wie in Bereich Nr. 1. Bei den
Punktanalysen ist eine ZrB2-Phase nachzuweisen.

Dampffithrungsrohr (shroud)

Bereich Nr. 8
(Abb. 29)

Bereich Nr.9
(Abb. 30)

Das Dampffuhrungsrohr ist Uberwiegend metallisch, die
Oberflache ist oxidiert (ZrO2-Schicht).

Die erstarrte Schmelztropfennase besteht aus Elementen al-
ler Bundelkomponenten.



Abb.19 REM/EDX-Analysenpositionen vom Blindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, unten
(Biindelh6he = 97 mm)

MaBstab 3 : 1




Abb.20 REM/EDX-Analysenergebnisse vom
Bundelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, unten
Bereich Nr. 1

Analysenfeld: 0,22 x 0.18 mm (500-fache VergréBerung)
Mittelwertsbildung von finf verschiedenen Analysenfelder

Element Liie | Gewichts o | Abweichung
Cr KA 2,2 0.9
Fe KA 8,5 3,2
Ni KA 1,5 0.5
7r LA 78,4 3.1
Sn LA 1,6 0,4
u MA 78 2,0




‘Abb. 21 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 1
REM'A"S:VSE“WS' Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 C KA 14 49
0] KA 3 9
Cr KA 5 4
Mn KA 0.4 0,3
Fe KA 13 10
Ni KA 2 1
Zr LA 55 25
Ta MA 3 1
U MA 4 1
2 Si KA 0,8 2.7
Fe KA 4,6 7,6
Ni KA 1,2 1,9
Zr LA 66,2 66,8
Sn LA 27,2 21,0
3 Cr KA 0,7 1,3
Fe KA 15,0 24,8
Ni KA 3,9 6,1
Zr LA 58,6 59,4
U MA 21,8 8,4
4 B KA 13 34
C KA 19 45
Zr LA 66 21
Ta MA 2 0.3
5 o) KA 2 11
Fe KA 1 2
Zr LA 86 82
Sn LA 3 2
U MA 8 3

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb.22 REM/EDX-Analysenergebnisse vom
Bundelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 2

Analysenfeld: 0,22 x 0.18 mm (500-fache VergréBerung)
Mittelwertsbildung von finf verschiedenen Analysenfelder

Element Linie G“’é“vvt.‘i'#!f % Agtv?lggcirgr-lg
cr KA 1.6 0.5
Fe KA 6,9 1.6
Ni KA 1.3 0.3
7r LA 81,7 2,7
Sn LA 15 0.5
U MA 7.0 1.7
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Abb. 23 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 2
REM-AnhaI:YSG“POS- Element Linie Gewichts % | Atom %
1 Cr KA 0,2 04
Fe KA 516 9'3
Ni KA 1,3 2,0
Zr LA 68,2 69,1
2 B KA 16 62
Zr LA 84 38
3 0 KA 5 22
Zr LA 95 78
4 Zr LA 90,3 94,6
sn LA 3,3 2,7
U MA 6,6 2,7

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 24 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 3
REM-Anﬁ:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 6 23
C KA 1 4
Cr KA 17 14
Mn KA 2 2
Fe KA 65 50
Ni KA 9 7
2 B : KA 12 40
C KA 1 2
Cr KA 24 17
Mn KA 1 1
Fe KA 58 37
Ni KA 4 3
3 B KA 9 30
C KA 5 15
Cr KA 18 12
Mn KA 1 1
Fe KA 55 35
Ni KA 11 7
4 B KA 82 84
C KA 18 16
5 B KA 81 83
C KA 19 17




Abb. 25

CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

Bereich Nr. 4
REM-Anﬁ:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 75 78
C KA 24 22
Fe KA 0,4 0,1
2 B KA 5 12
- C KA 28 58
Cr KA 11 5
Mn KA 2 1
Fe KA 42 19
Ni KA 12 5
3 Einbettmittel
und
Polierreste
4 B KA 10 34
C KA 3 9
Cr KA 14 10
Mn KA 1 1
Fe KA 65 42
Ni KA 7 4
5 B KA 15 46
C KA 3 8
Cr KA 37 21
Mn KA 1 1
Fe KA 38 21
Ni KA 5 2,5
Nb LA 1,4 0,5

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert

X1,080
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Abb.26 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 5
REM-Anl\?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 60,7 63
C KA 39 67
Cr KA 0.1 0,03
Fe KA 0,2 0,05
2 B KA 53 56
C KA 45 43
Si KA 0.1 0,05
0] KA 1 1
Cr KA 0,1 0,02
Fe KA 0,5 0,1
3 B KA 0 0
C KA 21 53
(o) KA 1 3
Cr KA 13 8
Mn KA 1 1
Fe KA 52 29
Ni KA 11 6

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert

s



Abb. 27 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 6
REM-Anb?:_ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 (0] KA 25 66
Zr LA 75 34
2 0 KA 7 30
Zr LA 92 69
Sn LA 1 1
3 (0] KA 3,5 22
Cr KA 05 1
Fe KA 2
Zr LA 52 57
Sn LA 2 1
U MA 41 17
4 o) KA 6 28
Zr LA 90 70
Sn LA 1 1
U MA 3 1
5 o) KA 12 66
U MA 88 34

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 28 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blndelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 01, unten
Bereich Nr. 7 (Absorberkasten)

REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0 KA 24 64
Zr LA 74 35
Sn LA 2 1
2 0o KA 7 29
Zr LA 93 A
3 0 KA 3 15
Cr KA 1 1
Mn KA 04 05
Fe KA 6 8
Ni KA 1 2
Zr LA 83 7
sn LA 1 1
u MA 4 1
4 o] KA 5 22
Cr KA 2 3
Mn KA 0 0
Fe KA 7 9
Ni KA 1 1
ir LA 81 64
Sn LA 0 0
U MA 5 1
5 0 KA 5 21
Cr KA 1 1
Mn KA 0.1 0.1
Fe KA 7 10
Ni KA 1 2
Zr LA 75 62
Sn LA 0,5
U MA 10 3
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Abb. 29 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 8
REM'A"S:,YSG"FOS' Element Linie Gewichts % Atom % *
1 (0] KA 27 67
Zr LA 73 33
2 Zr LA 98,6 98,9
Sn LA 1,4 1,1

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb. 30 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 01, unten

Bereich Nr. 9
REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 13 36
C KA 17 42
Zr LA 70 22
2 B KA 1 3
C KA A5 55
Zr LA 84 42
3 B KA 0,3 1
C KA 17 59
Zr LA 83 40
4 B KA 0,9 3
C KA 17 59
Zr LA 81 37
Sn LA 1 0,3
5 Fe KA 6,3 10,5
Zr LA 70,1 71,1
Sn LA 23,6 18,4
6 C KA 15 54
Cr KA 4 3
Fe KA 14 11
Ni KA 2 2
Zr LA 61 29
U MA 4 1
7 C KA 14 51
Si KA 1 1
Cr KA 5 5
Fe KA 15 12
Ni KA 2 1
Zr LA 61 29
U MA 2 1

£

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




5.3 Versuchsprobe Nr. 01, oben

Um einen Vergleich Uber die chemischen Reaktionen bei geringer Hohendiffe-
renz im Brennstabbiindel, d. h. bei geringen Temperaturunterschieden zu erhal-
ten, wurde die Querschliffprobe Nr. 01 beidseitig geschliffen und poliert. Die
Biindelhéhe der Probe Nr. 01, oben, liegt bei 110 mm und damit nur 13 mm héher
als die der Proben Nr. 01, unten. Die Biindelebene “oben” hat wahrend der Tem-
peraturtransiente etwas héhere Temperaturen erfahren als die Blindelebene
“unten”. In Abbildung Nr. 31 sind die Querschliffprobe im MaBstab 1: 1, der Be-
reichsausschnitt A im MaBstab 3 : 1 sowie die REM/EDX-Analysenpositionen lber-
sichtlich dargestellt. Bei der visuellen Betrachtung der Querschiiffabbildung ist,
im Vergleich zu der 13 mm tiefer liegenden Probe (01 unten), die Zerstérung er-
kennbar fortgeschritten. Besonders die B4C-Absorberstabzone weist deutliche
Verdanderungen auf.

Die Absorberstédbe sind von der Schmelze teils aufgelést oder eingeschlossen.
Links von der Absorberstabzone sind 7 und rechts 8 Brennstabe durch die erstarr-
te Schmelze umgeben.

Von dem Analysenbereich Nr. 1 wurden sowohl Integral- als auch Punktanalysen
erstellt (Abb. 32 und 33). Bei den Integralanalysen wurden vergleichbare Werte
wie in der 13 mm tieferliegenden Biindelhthe von Probe Nr. 01, unten, gefun-
den.

Bei den Punktanalysen wurden teilweise andere Phasentypen analysiert. Interes-
sant ist die ZrB2-Phase in Pos. 4. Bei der Integralanalyse im Bereich Nr. 2 (Abb. 34)
sind die Ergebnisse mit denen aus dem Bereich Nr. 1 gleichzusetzen. Bei den
Punktanalysen (Abb. 35) wurde wiederum die ZrB,-Phase gefunden. Weiter wur-
den auch reines Zr- sowie ZrSn-Phasen mit hohem Sn-Anteil analysiert.

Bei den Absorberstaben in den Bereichen Nr. 3 und Nr. 4 (Abb. 36 und 38) wurden
keine groBen Veranderungen (im Vergleich zu Probe 01 unten} in der chemischen
Zusammensetzung analysiert. Wie bei der Proben Nr. 01, unten, wird wieder ver-
sucht die analysierten Phasen in Gruppen zusammenzufassen. Folgende Material-
gruppen wurden gefunden:
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Wichtigste Elemente (Gew. %)

Bezeichung | Bereich Pos. -
B C Cr Fe Ni

B4C- 4 3 66 34 - - -
Absorberkorn 3 6 58 42 - 0,3 -
Zwischen- 3 4 0 53 2 22 16
phase 4 2 8 36 5 39 "1
Matrix 3 1 10 8 15 62 3

3 2 15 8 39 36 1
3 3 7 15- 5 59 12
3 5 11 4 18 62 3
4 1 15 0 23 58 2
4 4 13 4 15 61 5

Die Ergebnisse sind ahnlich denen der Probe Nr. 01, unten. Lediglich der C-Anteil
ist in der Matrix hoher. Die Elementeverteilung (Abb. 37) soll die Reaktionsnei-
gung veranschaulichen.

Im Bereich Nr. 6 von UOz-Brennstoff und Zry-Hulirohr (Abb. 39) werden keine
groBeren Veranderungen im Vergleich zu der Probe 01, unten, sichtbar. Die Pha-
senzusammensetzung ist ahnlich. ‘

Die Schmelze zwischen Edelstahl-Absorberkasten und Zry-Kanalwand im Bereich
Nr. 7 und Nr. 5 (Abb. 40 bis 47) besteht aus vielen unterschiedlichen Phasen. Zum
Teil sind die Absorberelemente B und C an den chemischen Reaktionen beteiligt.
Die B- und C-Verbindungen findet man nur in der Randschicht, in der Nahe der
Absorberstabe. Die Integralanalysen zeigen ein groBes Streuband. Bei den Punkt-
analysen im Bereich Nr. 7 und Nr. 5 (Abb 40 und 41) wurden folgende Phasenty-
pen analysiert:
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Wichtigste Elemente (Gew. %)
Bereich Pos.

B C Cr Fe Ni Zr U
7 2,3u.4d 0 0 3 14 2,2 70 8
7 6 0 0 157 | 714 | 89 1,9 0
7 7 6 0 3 14 2 64 8
7 5 15 0 1,7 12 2 68 0
5 6 15 0 1 29 6 46 0
5 3 0 7 4 72 15 0 0
5 7 5 5 31 52 1,4 0,3 0
5 1,24u.5 14 13 0 0 0 72 0

Abbildung 48 mit der Réntgenverteilung dient der Veranschaulichung der Vertei-
lung der Elemente in dem Schmelzbereich Nr. 5.

Das Dampffihrungsrohr (Shroud) wurde in dieser Biindelh6he nicht chemisch
analytisch nachuntersucht.

Kurzfassung der wichtigsten Analysenergebnisse von Probe 01, oben

UO>-Brennstoff und Zry-Hiillrohr

Bereich Nr. 6
(Abb. 39) Vergleichbare Ergebnisse wie bei den Proben Nr. 08 und
Nr. 01, unten. Das Zry-Hullrohr ist starker oxidiert.

B4C-Absorberstab mit Edelstahl-Hullrohr

Bereich Nr.3und 4
(Abb. 36 bis 38) Vergleichbare Ergebnisse wie bei der Probe Nr. 01, unten.
Lediglich der C-Anteil ist in der Matrixphase etwas héher.




Edelstahl-Absorberkasten

BereichNr.5und 7

(Abb. 40 bis 48) Bildung einer groBen Schmelzzone, die aus vielen unter-
schiedlichen Phasen besteht. Die Schmelze stammt aus hé-
hergelegenen Bindelpositionen. B und C wurden nur im
Randbereich zum Absorber gefunden.

Schmelzzonen

Bereich Nr.5und 7 Siehe oben.

Bereich Nr. 1

(Abb. 32 und 33) Phasen mit allen Elementen der Bindelkomponenten. ZrB»-
Phase wurde nachgewiesen.

Bereich Nr. 2

(Abb. 34 und 35) Vergleichbare Ergebnisse wie im Bereich Nr. 1. Neben ZrB;.
findet man reines Zr- sowie ZrSn-Phasen mit bis zu 44 Gew.
% Sn-Anteil.

Dampffuhrungsrohr (shroud)

Es wurden keine Analysen durchgefihrt.



Abb.31 REM/EDX-Analysenpositionen vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, unten

(Bindelhéhe = 110 mm)

Bereich A

MaBstab 1: 1




Abb. 32 REM/EDX-Analysenergebnisse vom
Bundelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, oben
Bereich Nr. 1

Analysenfeld: 0,22 x 0.18 mm (500-fache VergréBerung)
Mittelwertsbildung von fiinf verschiedenen Analysenfelder

Hement | Lnie | gau®ite% | abwerchung
cr KA 2,2 0.3
Fe KA 3.0 0.9
Ni KA 1.4 0,1
7r LA 78,6 2,5
Sn LA 1.8 0.7
U MA 7.0 1,6




Abb. 33 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 1
REM-AnS:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 Zr LA 100 100
2 C KA 10 46
Cr KA 2 2
Fe KA 14 14
Ni KA 3 2
Zr LA 57 33
U MA 13 3
3 B KA 0 0
C KA 0 0
Si KA 1 3
Fe KA 5 8
Zr LA 66 67
Sn LA 28 22
4 B KA 16 62
Zr LA 84 38
5 Fe KA 0,8 1,5
Zr LA 79,7 90,0
u MA 19,5 8,4
6 Fe KA 14,8 25,3
Ni KA 3,9 6,4
Zr LA 55,1 57,8
u MA 26,2 10,5

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 34 REM/EDX-Analysenergebnisse vom
Bundelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr.2
Analysenfeld: ca. 0,22 x 0.18 mm (500-fache Ver?réﬂerung)
Mittelwertsbildung von funf verschiedenen Analysenfelder
. Mittelwert Standard-

Element Linie Gewichts % | Abweichung

Cr KA 1,4 0,6

Fe KA 58 2,1

Ni KA 10 04

Zr LA 80,8 53

Sn LA 2,3 2,3

U MA 8,6 2,4




Abb. 35 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 2
REM-AHSLYSG"POS- Element Linie Gewichts % | Atom %
1 Zr LA 55,8 62,1
Sh LA 44,2 37,9
2 Cr KA 1,0 1,9
Fe KA 8,9 16,2
Ni KA 2,2 3,7
r LA 59,9 65,8
U MA 29,0 12,4
3 Zr LA 00 100
B KA 16 61
Zr LA 84 39
5 0 KA 5 22
Zr LA 95 78

* Punktanalysen,auf 100 % normalisiert




Abb. 36 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, oben
Bereich Nr. 3

REM-Anr‘?lI’ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

1 B KA 10 30
C KA 8 23

Cr KA 15 9

Mn KA 1 1

Fe KA 62 36

Ni KA 3 1

2 B KA 15 39
Ca KA 8 19

Si KA 1 1

Cr KA 39 21

Fe KA 36 18

Ni KA 1 1
Nb LA 1 0.3

3 B KA 7 20
C KA 15 38

Cr KA 5 3

Mn KA 1 1

Fe KA 59 32

Ni KA 12 6

4 C KA 53 81
(0] KA 4 5

Si KA 1 1

Cr KA 2 1
Mn KA 0,6 0,2

Fe KA 22 7

Ni KA 16 5

5 B KA 11 35
C KA 4 11

Cr KA 18 12

Mn KA 2 1

Fe KA 62 39

Ni KA 3 2

6 B KA 58 61
C KA 42 39

Fe KA 0,3 0,1

agBe 15KV %1,800 18Mm WD39




Abb.37 CORA-16 / Probe 01 oben / Bereich Nr. 3

BE-Abbildung

s
opm

Abbildung der

- o o g




Abb. 38 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 4
REM-Anh?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 15 47
Cr KA 23 15
Mn KA 1.5 1
Fe KA 58 36
Ni KA 2 1
2 B KA 8 16
C KA 36 62
Si KA 0,5 04
Cr KA 5 2
Mn KA 1 0.4
Fe KA 39 15
Ni KA 1 4
3 B KA 66 69
C KA 34 31
4 B KA 13 40
C KA 4 1
Cr KA 15 9
Mn KA 2 1
Fe KA 61 36
Ni KA 5 3

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 39 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 6
REM-Anh?:_ysenpOS- Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0 KA 30 71
Zr LA 70 30
2 0 KA 4 18
Zr LA 95 81
Sn LA 1 1
3 Cr KA 1,0 1,8
Fe KA 10,0 16,0
Ni KA 1, 3,3
Zr LA 58,2 63,8
Sn LA 5,9 5,
U MA 24,0 10,1
4 0 KA 3 17
Cr KA 04 0,6
Fe KA 1 1,5
Ni KA 0,6 0,8
Zr LA 89 78
Sn LA 1 0,7
u MA 5 1.4
5 o) KA 12 68
U MA 88 32

* Bereichsanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb. 40 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 01, oben
Bereich Nr. 7

REM-Anlsll’ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 (o] KA 29 69
Zr LA 71 31
2 Si KA 0,5 1,7
Cr KA 2,1 3,5
Fe KA 11,2 17.4
Ni KA 1,8 2,6
Zr LA 72,0 68,5
Sn LA 4,7 3,5
U MA 7.7 2.8
3 Si KA 0,5 1,4
Cr KA 3,2 5,2
Fe KA 14,2 21,4
Ni KA 2,2 3,2
Zr LA 69,7 64,4
Sn LA 2,4 1,7
U MA 7.8 2,7
4 Si KA 0,3 0,9
Cr KA 2.7 4,4
Fe KA 15,3 23,4
Ni KA 2,7 4,0
Zr LA 67,1 62,8
Sn LA 0,7 0,5
U MA 11,1 4,0
5 B KA 15 57
Si KA 0,7 1
Cr KA 1,7 1,3
Fe KA 12 9
Ni KA 2 1,4
Zr LA 68 30
6 Si KA 0,6 1,2
Cr KA 15,7 16,7
Mn KA 1,5 1,6
Fe KA 71,4 70,9
Ni KA 8,9 8,4
Zr LA 1,9 1,2
7 B KA 6 33
Cr KA 3 4
Mn KA 0,4 0,4
Fe KA 14 15
Ni KA 2 2
r LA 64 43
Ta MA 2 0,7
u MA 8 2

* punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb. 41 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 01, oben
Bereich Nr. 5

REM Anﬁll!senpos. Element Linie Gewichts % Atom % *
1 B KA . 14 40
C KA 13 35
Si KA 0.7 0.7
Zr LA 72 24
2 B KA 13 39
C KA 13 35
Si KA 0,6 0,6
Zr LA 73 25
3 C KA 7 25
Si KA 0,7 1
Cr KA 4 3
Mn KA 1.7 1,4
Fe KA 72 58
Ni KA 15 11
4 B KA 14 40
C KA 13 34
Si KA 0,5 0.6
Fe KA 1 0,5
Zr LA 72 25
5 B KA 14 39
C KA 14 36
Si KA 0,4 0,5
ag LA 71 24
6 B KA 15 53
Cr KA 1 1
Mn KA 1 0,7
Fe KA 29 21
Ni KA 6 4
Zr LA 46 20
Ta MA 1 0,3
7 B KA 5 18
C KA 5 16
(0] KA 5 10
Cr KA 31 21
Fe KA 52 34
Ni KA 1.4 0,9
Zr LA 0,3 0,1

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb. 42 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA- 16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 5
REM-An;Eysenpos. Element Linie Gewichts % Atom % *

a B KA 16 55

C KA 0 0
Si KA 0,4 0,6

Cr KA 7 5
Mn KA 0,7 0,5

Fe KA 26 17

Ni KA 3 2

Zr LA 47 20

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 43 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 01, oben
Bereich Nr. 5
REM-Anﬁ:ysenpos. Element Linie Gewichts % Atom % *

b B KA 16 48

C KA 3 9

(o] KA 4 9

Cr KA 6 4
Mn KA 04 0.3

Fe KA 17 10
Ni KA 2,3 1,3

Zr LA 50 18

U MA 1 0,1

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 44 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 5
REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % Atom % *

c B KA 20 60

C KA 0 0
Si KA 0,3 0,3

Cr KA 10 6
Mn KA 1 0,5

Fe KA 35 20

Ni KA 3 2

Zr LA 31 1

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung

* auf 100 % normalisiert




Abb. 45 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 5
REM'A"‘\?:,Y”"WS' Element Linie Gewichts % | Atom % *
d B KA 7 29
C KA 1 3
Si KA 04 0,7
Cr KA 14 12
Mn KA 1.4 1.1
Fe : KA 49 39
Ni KA 5 4
Zr LA 22 11

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb.46 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bliindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 5
REM-Anl\?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

e B KA 12 47

C KA 0 0
Si KA 0,4 0,6

Cr KA 7 6
Mn KA 0,7 0,6

Fe KA 27 21

Ni KA 3,5 3

Zr LA 49 22

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 47 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 01, oben

Bereich Nr. 5
REM-AnIe:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

f B KA 15 50

Si KA 0,3 0,3

Cr KA 14 10

Mn KA 1 0,7

Fe KA a1 27

Ni KA 3 2
Zr LA 25 10

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert
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Abb. 48 CORA-16 / Probe 01 oben /Bereich Nr. 5
BE-Abbildung und Réntgenverteilung ( X-ray maps )




5.4 Versuchsprobe Nr. 09

Von den ausgewahiten Versuchsproben ist dies die am meisten zerstérte Probe
mit der hdchsten Temperaturbelastung. In Abbildung Nr. 49 sind die Querschliff-
probe im MaBstab 1 : 1, der Bereichsausschnitt A im MafBstab 3 : 1 sowie die
REM/EDX-Analysenpositionen Obersichtlich dargestellt.

Bei der visuellen Uberpriifung der Querschliffabbildung erkennt man, daB die
Zry-Hullrohre nahezu Uberall verschwunden oder als aufgebogene Restrohr-
stlicke vorhanden sind. Die Schmelzen um den Bereich der Absorberstibe sind
teils in tieferliegende Bundelebenen abgeflossen. Die Absorberstabe sind nur
noch als unférmige Gebilde vorhanden oder ganz verschwunden. Von den UO3-
Pellets sind Teilbereiche an- bzw. abgeschmolzen. Von dem Dampffiihrungsrohr
sind nur noch Bruchstiicke in der Schliffprobe erkennbar.

Als Schmelzzonen bleiben nur die Reste um den ehemaligen Absorberkasten her-
um erhalten. Im Analysenbereich Nr. 1 wurden finf Integralanalysen und von ei-
nem Integralanalysenbereich auch Punktanalysen erstellt (Abb. 50 bis 55). Bei den
Integralanalysen Nr. a bis e (Abb. 50 - 54) wurden unterschiedliche Ergebnisse er-
mittelt. Bei den Punktanalysen (Abb. 55) wurden hauptsachlich ZrBy, reines Zr
(Zr, C)-Verbindungen sowie Phasen aus O, Zr und U gefunden. Die Abbildung der
Rontgenverteilung (Abb. 56) soll die Materialzusammensetzung der verschiede-
nen Phasen raumlich veranschaulichen. Im Analysenbereich Nr. 2 wurden fnf In-
gegralanalysen von verschiedenen Positionen erstellt (Abb. 57 bis 61). Die Analy-
senergebnisse waren ebenfalls sehr unterschiedlich. Der Bereich Nr. 5 (Abb. 68 bis
69) kann als Kontrollanalyse fur die Bereiche Nr. 1 und Nr. 2 angesehen werden.
Die Integralanalyse (Abb. 68) paBt in das Bild der Analysen von der Restschmelze.
Bei den Punktanalysen (Abb. 69) erkennt man hauptséchlich ZrB3- sowie Chrom-
und Eisenborid-Phasen.

Im Bereich Nr. 3 und Nr. 4, den Resten der BsC-Absorberstiabe (Abb. 62 bis 67),
wurden sowohl Integralanalysen als auch Punktanalysen erstellt. Das an den che-
mischen Reaktionen sehr stark beteiligte Bor ist in den ehemaligen B4C-Partikeln
nicht mehr vorhanden. An diesen Positionen findet man nur noch Kohlenstoff.
Die Phasen um die C-Reste bestehen hauptséchlich aus den Verbindungen von B
mit Cr und Fe und B mit Zr oder in Einzelfallen aus Zr mit U. Bei den Punktanaly-
sen wurden folgende Phasentypen analysiert:




Wichtigste Elemente (Gew. %)
Bereich | Pos. Anmerkung
B C Cr Fe | Ni Zr U
3 2 0 95 1,5 ehemals
4 1 0 94 15 B4C
4 2 0 92 1.1 Korn
4 3 0 95 1,0
3 3 14 2 26 53 2 Fe-Cr-B
4 5 12 0 45 43 0 Phase
3 1 13 0 17 65 3
4 a4 | 19 0 1 80 ZrB,
3 4] 1| 10| 23|13 ]o8] 38
4 8 1,8 70,1 | 28,1 Zr-U
4 7 2 71,0 | 24,0 Phase
4 6 8 83,3 | 6,5 Fe reiche
“Stahlphase”

Im Bereich Nr. 6 und Nr. 7 von UO2-Brennstoff und Zry-Hdillrohr (Abb. 70 bis 72)
werden (U, Zr)O2 Verbindungen mit schwankender Elementezusammensetzung
analysiert. In Einzelfallen wurden bis zu 3 Gew. % Fe in unmittelbarer Néhe zu
den UO3-Pellets nachgewiesen.

Das Dampffiuhrungsrohr in den Bereichen Nr. 8 und Nr. 9 besteht aus vielen
Bruchstiicken und ist teilweise voll zu ZrO oxidiert (Abb. 73). Oftmals sind die Re-
ste des Dampffiihrungsrohres durch anhaftende Schmelzen und die resultieren-
den Reaktionen chemisch veréndert. Die Analysenergebnisse zeigen unterschied-
liche (Zr,0)-Phasen, sowie Reaktionsprodukte aus den Elementen Cr, Fe, Ni und Sn
(Abb. 74 - 78). Bei dem Bereich Nr. 10 (Abb. 79) ist ungewi3, ob das Reststiick von
dem Dampffahrungsrohr oder von einem Zry-Hillrohr stammt. Der Urananteil
bei den Analysenergebnissen deutet allerdings auf ein Zry-Hullrohrfragment hin.




Kurzfassung der wichtigsten Analysenergebnisse von der Probe 09

UO»>-Brennstoff und Zry-Hillrohr

Bereich Nr. 6 und Nr. 7

(Abb. 70 bis 72) Das Zry-Hullrohr ist fast Uberall abgeschmolzen. Uran, Zr
und Sauerstoff bilden Phasen mit unterschiedlicher Zusam-
mensetzung.

B4C-Absorberstab mit Edelstahl-Htillrohr

Bereich Nr.3und Nr. 4
(Abb. 62 bis 67) In den ehemaligen B4C-Kornzonen findet man nur noch C.
Bevorzugt bilden sich ZrB; bzw. Phasen mit Fe, Cr und B.

Edelstahl-Absorberkasten

BereichNr.1,2und Nr.5

(Abb. 50 bis 61,

68 und 69) Der Absorberkasten ist in den Bereich der Schmelze einbe-
zogen. Es bilden sich viele verschiedene Phasen. Bevorzugt
wurde die Bildung von ZrB;, Zr-U- sowie Fe-Cr-B-Phasen be-
obachtet.

Schmelzzonen Siehe oben. Es sind keine separaten Schmelzen mehr vor-
handen.

Dampffiihrungsrohr (shroud)

Bereich Nr. 8 bis 10

(Abb. 73 bis 79) Das Dampffuhrungsrohr ist meist nur noch in Form oxidier-
ter ZrOz-Bruchstiicke vorhanden. GroBe Anteile sind mit ei-
ner erstarrten Schmelze umgeben. Kontaktreaktionen mit
den Schmelzen fahrten zu verschiedenen Zr-Verbindungen
mit O, U sowie den Stahlbestandteilen.



Abb.49 REM/EDX-Analysenpositionen vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 09
(Biindelh6he = 525 mm)




Abb. 50 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 1
REM'A"SWSG"WS' Element Linie Gewichts % | Atom % *
a B KA 11 44
0] KA 3 8
Si KA 0,2 0,2
Cr KA 4 4
Fe KA 18 14
Ni KA 3 2
Zr LA 56 27
U MA 6 1

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 51 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 1
REM-Analysenpos. | Element Linie | Gewichts% | Atom % *
b B KA 2 10
0 KA 9 33
Si KA 0,03 0,06
Cr KA 2 2
Fe KA 10 1
Ni KA 2 2
Zr LA 60 38
u MA 15 4

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 52 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 09
Bereich Nr. 1
REM-AnI\?ll'ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
C B KA 0 0
(0] KA 5 22
Cr KA 6 7
Mn KA 0,7 0,9
Fe KA 20 24
Ni KA 3 4
Zr LA 52 38
U MA 13 4

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 53 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 1

REM-Anh?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
d 0] KA 2 10
Cr KA 8 10
Mn KA 0,7 0.9
Fe KA 32 38
Ni KA 5 6
Zr LA 43 32
Sn LA 2 1
U MA 7 2

Integralanalyse bei 500-facher VergroBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 54 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
‘CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 1
REM-Anh?lI’?'senpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
e 0] KA 3 12
Cr KA 8 10
Mn KA 0,6 0,7
Fe KA 31 37
Ni KA 5 6
Zr LA 43 32
Sn LA 1,5 0,8
U MA 8 2

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung

* auf 100 % normalisiert




Abb. 55 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr.1
REM-Anh?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 16 61
Zr LA 84 39
2 Zr LA 100 100
3 (0] KA 16 58
Zr LA 50 33
U MA 34 9
4 B KA 16 61
Zr LA 84 39
5 0] KA 2 9
Fe KA 1 15
Zr LA 96 89
U MA 0,7 0,3
Zr LA 100 100
7 @) KA 17 59
Zr LA 55 34
U MA 28 7
8 0] KA 14 67
Zr LA 7 6
U MA 79 27
9 Si KA 0,3 0,5
Cr KA 24,6 25,9
Mn KA 0,9 09
Fe KA 71,3 69,9
Ni KA 2,9 2,8

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb.56 CORA-16/ Probe 09 /Bereich Nr. 1
BE-Abbildung und Rontgenverteilung ( X-ray maps )




Abb. 57 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 2
REM-Anle:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

a 0] KA 6 25

Cr KA 5 7
Mn KA 1 1.4

Fe KA 19 24

Ni KA 3 4

Zr LA 37 29

U MA 28 9

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 58 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 09
Bereich Nr. 2
REM-AnﬁHsenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
b B KA 15 53
Cr KA 11 8
Mn KA 1,2 0.9
Fe KA 28 20
Ni KA 3 2
Zr LA 36 15
U MA 6 1

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung

* auf 100 % normalisiert




Abb. 59 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bundelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 2
REM'A"S:,YSG"WS' Element Linie Gewichts % | Atom % *

C B KA 17 61

Cr KA 4 3
Mn KA 0,6 0.4

Fe KA 14 10
Ni KA 2,5 1,6

Zr LA 54 23
Sn LA 1 0,3

U MA 7 1

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




— 88

Abb. 60 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 2
REM-Anﬁh{senpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
d B KA 5 24
o) KA 7 26
Cr KA 4 4
Mn KA 0,6 0,6
Fe KA 13 13
Ni KA 2,5 2,5
Zr LA 34 22
U MA 34 8

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 61 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. 09
Bereich Nr. 2
BEM-AnI\?lI‘ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
e B Ka 21 63
0] KA 1 2
Cr KA 6 4
Fe KA 22 13
Ni KA 4 2
Zr LA 41 15
Sn LA 1,5 0,4
U MA 3 0,5

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 62 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr. 3
REM'A"S:_YSG"WS' Element Linie Gewichts % | Atom % *

a B KA 7 13

C KA 42 69
Si KA 0,3 0,2

Cr KA 8 3
Mn KA 1 0.4

Fe KA 32 11

Ni KA 6 2

Zr LA 4 1

Integralanalyse bei 500-facher VergroBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 63 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 3
REM-An;ll_ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 B KA 13 44
Cr KA 17 12
Mn KA 2 1
Fe KA 65 41
Ni KA 3 2
2 B KA 0 0
C KA 95 97
0] KA 3 2,5
Ca KA 05 0,2
Fe KA 1,5 0,3
3 B KA 14 44
C KA 2 6
Cr KA 26 17
Mn KA 2 1
Fe KA 53 31
Ni KA 2 1
4 B KA 14 40
C KA 10 25
Cr KA 23 14
Mn KA 0.8 0,5
Fe KA 13 7
Ni KA 0,8 04
Zr LA 38 13

Punktanalysen,

* auf 100 % normalisiert




Abb. 64 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
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Abb. 65 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09
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Abb. 66 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 4
REM-AnﬁP./senpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

a B KA 9 18
C KA 36 64
Si KA 0,1 0,1
Cr KA 7 2
Fe KA 29 11
Ni KA 4 1,5
Zr LA 13 3
Sn LA 0,4 0,1
U MA 1 0,1

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert
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Abb. 67 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09
Bereich Nr. 4

REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % Atom % *

1 C KA 94 96
(0] KA 4 3

Ca KA 0,3 0,1

) Fe KA 1,5 0,3
Zr LA 0,7 0,1

2 C KA 92 95
(0] KA 6 4

Ca KA 0,3 0,1

Fe KA 1,1 0,2

Zr LA 0,8 0,1

3 C KA 85 97
(o] KA 3 2

Ca KA 0,3 0,1

Fe KA 1 0,2

Zr LA 0,6 0,1

4 B KA 19 67

Fe KA 1 0.6
Zr LA 80 3

5 B KA 12 40
Cr KA 45 32

Fe KA 43 28

6 Cr KA 8,0 8,5

Mn KA 2,2 2,2

Fe KA 83,3 83,1

Ni KA 6, 6,2

7 (0] KA 2 1
Si KA 0,3 1
Fe KA 2 4

Zr LA 71 74

U MA 24 10

8 Fe KA 1,8 3,5

Zr LA 70,1 83,7

U MA 28,1 12,8

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb. 68 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 5
REM-Anh?:y;enpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

a B KA 20 61
Si KA 0,6 0,7

Cr KA 7 5
Mn KA 0.8 0.5

Fe KA 32 19

Ni KA 3 2

Zr LA 34 12

Sn LA 0,2 0.1
U MA 2 0,2

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert




Abb. 69 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA-16 / Probe Nr. 09

Bereich Nr.5
REM-AnhaI\II_ysenpOS- Element Linie Gewichts % Atom % *
1 B KA 16 61
Zr LA 84 39
2 B KA 12 36
C KA 5 13
Cr KA 31 20
Fe KA 51 30
Ni KA 1 1
3 B KA 5 20
C KA 5 16
Cr KA 8 6
Fe KA 76 54
| Ni KA 6 4
4 Fe KA 10,4 21,3
Ni KA 14,5 28,2
Zr LA 18,8 23,5
U MA 56,2 27,0
5 Zr LA 77,2 89,8
U MA 22,8 10,2

* punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb.70 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 6 (1)

REM-Anh?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0] KA 25 65
r LA 74 35
U MA 1,4 0.3
2 0] KA 19 65
Zr LA 45 27
U MA 36 8
3 (o) KA 20 66
Zr LA 46 26,5
U MA 34 7.5
4 o) KA 12 67
U MA 88 33
5 0] KA 17 65
Fe KA 2 2
Zr LA 31 20
U MA 50 13

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




Abb.71 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 6 (2)

REM'A"I\?"‘VSQ“WS' Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0] KA 20 63
Zr LA 57 32
U MA 23 5
2 0] KA 19 65
Fe KA 3 3
Zr LA 33 21
U MA 45 1
3 0] KA 12 67
U MA 88 33

geae

15K
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Abb.72 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 7
REM-Anhal\:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0] KA 19 64
Fe KA 1 1
2r LA 41 26
U MA 39 9
2 0] KA 18 64
Zr LA 43 27
U MA 39 9
3 (0] KA 11 66
U MA 89 34
4 0] KA 12 67
U MA 88 33

* Bereichsanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 73 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 9
REM-AnI\ai\:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0] KA 26 67
Zr LA 74 33
2 o) KA 27 68
Zr LA 73 32

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert

o

@068 15KV X180 108MM
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Abb. 74 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Bindelabschmelizexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 8
REM-Anﬁlysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 (0] KA 25 66
Fe KA 1,5 1
Zr LA 73 33
2 o] KA 15 49
Cr KA 1 1
Fe KA 4 4
Zr LA 78 45
Sn LA 2 1
3 (o] KA 19 58
Zr LA 81 42
4 0] KA 20 59
Zr LA 80 41
5 0] KA 25 66
Zr LA , 75 34
6 C KA 31 42
0] KA 45 46
‘ Si KA 7 4
(Einbbettmittel M KA 2 1
ZW.
Polierriickstande) '?‘( léﬁ: g ?
Ti KA 1 0,3
Fe KA 6 2

* Bereichsanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb.75 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09
Bereich Nr. 8 (REM-Analyse 1)

REM-AnI\?'I'ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1/a 0] KA 7 28
Zr LA 93 72
1/b C KA 10 31
0] KA 16 38
Zr LA 74 31

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 76 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09
Bereich Nr. 8 (REM-Analyse 2)

REM-Anh?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
2/a 0] KA 21 60
Zr LA 79 40
2/b o) KA 21 60
Zr LA 79 40
2/¢ Zr LA 56,8 63,1
Sn LA 43,2 36,9
2/d Cr KA 2,4 3,7
Fe KA 17,6 25,1
Ni KA 2,9 4,0
Zr LA 75,5 66,1
Sn LA 1,6 1.1
2/e Zr LA 100 100

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb. 77 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA- 16/ Probe Nr. 09

Bereich Nr. 8 (REM-Analyse 3)

REM-AHS:YSG“POS- Element Linie Gewichts % | Atom % *
Zr LA 79 40
3/b Zr LA 100 100
3/c Zr LA 100 100

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert




— 106 —

Abb. 78 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09
Bereich Nr. 8 (REM-Analyse 4)

REM-Analysenpos.

NE Element Linie Gewichts % Atom % *
4/a Zr LA 100 100
4/b 0] KA 20 59

Zr LA 80 41

* Punktanalysen, auf 100 % normalisiert
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Abb.79 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. 09
Bereich Nr. 10

REM-Anl\?:ysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
1 0] KA 21 63
Zr LA 68 35
U MA 11 2
2 0] KA 22 63
Zr LA 68 35
U MA 10 2
3 C KA 35 68
0] KA 14 20
Si KA 1,7 1,4
Zr LA 39 10
U MA 10 1
4 C KA 62 85
0] KA 10 10
Zr LA 27 5
U MA 1,6 0,1
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5.5 Versuchsprobe Nr. C

Die Langsschliffprobe Nr. C aus der Biindelh6he 112 mm bis 195 mm wurde zur
Untersuchung der von den heiBeren Blindelebenen herabgelaufenen Schmelzen
ausgewshlt. Auf die systematische Untersuchung der Biindelbauteile und deren
chemischer Reaktionen wurde bei der Probe Nr. C verzichtet. Lediglich im Zen-
trum der Absorbermaterialzone wurden separate Analysen erstellt. In Abbildung
80 sind die Langschliffprobe im MafBstab 1 : 1, der Bereichsausschnitt A im MaB-
stab 3 : 1 sowie die REM/EDX-Analysenpositionen tibersichtlich dargestellt.

Bei der visuellen Betrachtung der Langschliffabbildung erkennt man, daB die
Schmelze die Zwischenraume um die Brenn- und Absorberstabe fast vollig aus-
fullt. Die Oberflachen (Rénder) der Schmelze sind mit einer ca. 2 mm dicken Oxid-
schicht umgeben. Die Schmelze fullt fast alle verbliebenen Hohlraume in den
Brennstaben aus. Zum Teil sind die Zry-Hullrohre durch den EinfluB von Tempera-
tur, Sauerstoff und dem eindringenden Schmelzgut deformiert. Der UO»-
Brennstoff weist Risse auf. Samtliche Analysenergebnisse wurden integral bei
500-facher VergrdBerung erstellt. Zur Charakterisierung der Schmelze wurde die
Probe radial in sechs Héhen und axial in finf Zonen unterteilt. Die Integralanaly-
sen wurden jeweils an den Schnittpunkten von den radialen und axialen Ebenen
erstellt. Die insgesamt 30 Integralanalysenergebnisse sind in Tabelle 6 bis 10 dar-
gestellt. Wie bereits bei den REM/EDX-Ergebnissen von Probe 01 unten und 01
oben wird Bor und Kohlenstoff bei den Integralanalysen vom EDX-Detektor nicht
erfaBt. Die in Tab. 6 bis 10 dargestellten Integralanalysenergebnisse sind, wie
durch einige separate Kontrollmessungen besté&tigt, durch unterschiedliche Bor-
bzw. Kohlenstoffanteile bis zu ca. 3 % zu korrigieren. Die B- bzw. C-Anteile befin-
densich in der Regel in Einzelphasen. Diese Einzelphasen sind meist ZrB; oder sel-
tener Zr-Karbide. Die Analysen in der Absorberstabzone (Abb. 81 bis 83) zeigen,
daB nur ein schmales Band entlang des EinfluBbereiches des Absorbers durch che-
mische Reaktionen mit Bor stark beeinfiuBt ist. Aus den Tab. 6 bis 10 ist ersicht-
lich, daB Sauerstoff in den hoherliegenden und auch etwas heiBeren Biindelebe-
nen etwas starker vertreten ist.
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Abb.80 REM/EDX-Analysenpositionen vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 / Probe Nr. C
(Blindelhéhe von 112 bis 195 mm)
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Tab. 6 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 /Probe Nr, C

Radius Nr, 1 (Schmelze zwischen den Brennstében)

Element und Linie

190 mm 55 1| 02 | 02 | 1.2 | 04 | 85| 02 | 7.9
175 mm 58 | 03 | 09 | 38 | 08 | 755 | 03 | 126
160 mm 39 | 0407 ]| 20| 06 |89] 08 | 49
145 mm 45 | 05 1 07 | 33 ] 07 {77.8] 01 | 124
130 mm 00 | 04 05| 19 | 06 [91,7] 1.2 ] 37
115 mm 00 { 07 | 25 | 91 | 1.1 {769 20 | 7.7

Angaben in Gewichts %

Tab.7 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 /Probe Nr, C

Radius Nr, 2 (Schmelze in Kontaktnihe zum Brennstab in der EinfluBndhe des
Absorbers)

Element und Linie

190 mm 54 0,3 1,2 5,1 0.9 61,2 0.4 25,5
175 mm 4,0 0,4 0.4 1.4 0,3 87 0,0 6,5
160 mm 4,9 0,4 0,9 3,4 08 | 76,7 0,7 12,2
145 mm 4,2 0.4 0,6 3,2 08 | 78,5 1.6 10,7
130 mm 2,6 0,3 0,3 2,0 0,2 90,1 0,8 3,7
115 mm 0.0 0,3 1,0 59 0,8 71,8 1.5 18,7

Angaben in Gewichts %
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Tab.8 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment

CORA-16 /Probe Nr, C
Radius Nr, 3 (Schmelze rechts der Absorberzone)

Element und Linie

Bundelhdhe A | kA | kA | ka | KA | A | TR | MA
190 mm Keine Analysen méglich \
175 mm 121 04 | 1,8 | 64 | 1,1 | 661 | 05 \1,6
160 mm 92 | 04 | 1,1 {00 | 08 | 787 | 07 9)(2
145 mm 76 | o5 | 20 [ 118 18 [669 | 07 | 781
130 mm 29 | o6 | 37 | 133 | 17 | 728 ]| 07 | 44
115 mm 00 | o5 | 1268 ] 13 |87 18] 78

Angaben in Gewichts %

Tab.9 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 /Probe Nr, C

Radius Nr. 4 (Schmelze links der Absorberzone)

Element und Linie

190 mm 7,3 0,0 1,3 58 1,3 64,5 0,0 19,9
175 mm 5.8 0,0 1,0 4,8 0,9 72,7 0,0 14,8
160 mm 8,0 0.0 0,0 1,0 0,0 75,4 0,0 15,6
145 mm 3,5 0,5 0,6 2,3 0,6 82,8 0,5 9,3
130 mm 4,1 0,5 1,3 3,2 0,7 81,4 0,9 7,9
115 mm 3,4 0,7 4,5 17.3 2,2 65,3 0,3 6,4

Angaben in Gewichts %
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Tab. 10 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Biindelabschmelzexperiment
CORA-16 /Probe Nr, C

Radius Nr. 5 (véllig abgeschmolzene Brennstabzone)

Element und Linie

190 mm 224 1 00 0,0 0,0 0,0 62,7 | 00 14,9
175 mm 4,4 0,3 0.2 0,7 0,1 86,0 { 0,3 7.9
160 mm 3,8 0,6 0,7 1,9 0,2 838 | 04 8,5
145 mm 2,5 0,3 0,3 1.2 0,2 92,3 0.4 2,8
130 mm 1,6 0,3 1,0 4,0 0,6 | 76,9 1.9 13,6
115 mm 0.4 0.4 1,6 6,1 0,7 74,8 0.9 15,1

Angaben in Gewichts %
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Abb. 81 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. C
Bereich Nr. 1 (Biindelhéhe ca. 145 mm)

REM'A"I\?:,YSG""OS' Element Linie Gewichts % | Atom % *
Absorberzone B KA 34 45
C KA 41 49
Si KA 0,2 0,1
Cr KA 5 1
Mn KA 0,7 0,2
Fe KA 17 4
Ni KA 2 0.6

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert
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Abb. 82 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr. C
Bereich Nr. 2 (Biindelhéhe ca. 145 mm)

REM-Anh?'I‘}lsenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *

Rand B KA 13 51

der C KA 0 0
Schmelze Cr KA 4 35

Fe KA 16 13

Ni KA 2 2

Zr LA 62 30

U MA 2,5 0,5

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert
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Abb. 83 REM/EDX-Analysenergebnisse vom Blindelabschmelzexperiment

CORA- 16/ Probe Nr.C
Bereich Nr. 3 (Biindelhdhe ca. 145 mm)

REM-Anhahlﬂysenpos. Element Linie Gewichts % | Atom % *
Innere B KA 0 0
der C KA 0 0
Schmelze o] KA 3 16
Cr KA 3 5
Fe KA 14 19
Ni KA 2,5 3
Zr LA 63 53
u MA 14 4

Integralanalyse bei 500-facher VergréBerung
* auf 100 % normalisiert
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6. Zusammenfassung

Durch Einzeleffektuntersuchungen wurde bereits ein umfassendes Wissen Uber
die chemischen Wechselwirkungen von UO; mit geschmolzenem Zircaloy-
Hallmaterial [8,9], Stahl mit Zircaloy [10,11] sowie B4C mit Zircaloy bzw. Stahl
[11,12] erarbeitet. Die Deutung der in der CORA-Versuchsanlage ablaufenden
-~ Multi- oder Integral-Effekte, die das Resultat simultan ablaufender chemischer
Reaktionen aller Einzelwechselwirkungen darstellt, ist erheblich komplexer als
die der ohnehin zum Teil komplizierten Einzeleffekte. In dem vorliegenden Be-
richt wird versucht, einen reprasentativen Uberblick der chemischen Wechselwir-
kungen in Abhéngigkeit von der Temperatur (Bundelhéhe) zu geben. Die Aus-
wertearbeit, besonders aber die Temperaturzuordnung zu den beobachteten Re-
aktionseffekten wird erschwert durch:

- Die aus heiBeren und aus héhergelegenen Blindelebenen herablaufenden
Schmelzen, die die Zuordnung zu einer maximalen Versuchstemperatur na-
hezu unméglich machen.

- Das Versagen der Thermoelemente bei etwa 2000°C, wodurch eine eindeuti-
ge Temperaturmessung oberhalb 2000°C nicht mehr méglich ist.

Folgendes wurde durch REM/EDX-Mikrobereichsanalysen ermittelt:

Die Analysenergebnisse zeigen, daB wahrend der Temperaturtransiente die Ab-
sorberstébe zuerst versagen. In Vorversuchen wurde bereits der groBe EinfluB der
Reaktion des B4C-Absorbermaterials mit den Strukturmaterialien Zry-4 und Edel-
stahl auf das Brennelementversagen erforscht [12]. Borkarbid ist mit steigender
Temperatur nicht mehr thermodynamisch stabil im Kontakt zum Edelstahl des
Absorberhullrohres bzw. des Absorberkastens und fuhrt ab etwa 1200°C infolge
eutektischer Wechselwirkungen zur Verfllissigung der Edelstahlbauteile des Ab-
sorberelementes. Bei der Querschliffprobe Nr. 08 erkennt man, daB der Edelstahl-
Absorberkasten in der Biindelhéhe 1145 mm noch intakt ist. Im B4C-Absorberstab
mit seinem Edelstahlhulirohr ist der Beginn der Zerstérung jedoch bereits erkenn-.
bar. In Tabelle 11 bis 13 wird versucht die angefallenen REM-EDX-
Analysenergebnisse so zu ordnen, daB eine Systematik der chemischen Auflésung
des Borkarbids durch den Edelstahl erkennbar wird. Aus den in Tabelle 11 wieder-
gegebenen Analysenergebnissen kann man deutlich das Abwandern des Bors aus
den B4C-Partikeln in Abhdngigkeit von der Biindelhdhe bzw. der Temperatur er-
kennen. Der an den chemischen Wechselwirkungen geringer beteiligte Kohlen-
stoff verbleibt in sternférmigen Rickstanden (z. T. als freies C). In dem




— 117 —

Auflésungs-Ubergangsbereich sieht man bereits den Trend zur Verringerung des
Bor- und Chromanteils und der Erhéhung der an den chemischen Wechselwir-
kung geringer beteiligten Elemente C und Ni (Tabelle 12). Sehr deutlich wird die-
se Systematik in Analysenergebnissen von Einzeleffektuntersuchungen. (Abb.
84). An den Werten der Tabelle 13 ist schlieBlich gut erkennbar, daB zunéachst in
den kélteren Bundelhoéhen die Bildung von (Fe, Cr)-Boriden dominiert. Bei fort-
schreitender Vermischung, besonders in den heiBeren Blindelhéhen, entstehen
verstarkt ZrB-Phasen.

Von besonderem Interesse ist die Bildung von fllssigen Phasen, deren Verlage-
rung und die sich daraus bildenden Bindelblockaden. Die im CORA-Versuch Nr.
16 entstandenen Schmelzen verlagerten sich axial und radial und bilden beim Ab-
kihlen (Erstarren) Blockaden im Bereich der Brennstdbe und des Absorberka-
stens. Die an den Blockaden beteiligten Schmelzen sind tiberwiegend metallisch
und zeigen verschiedene Mikrostrukturen. In Tabelle 14 wurde versucht, etwas
Ordnung in die Vielzahl der analysierten Schmelzphasen zu bringen. Nach dem
Sortieren in Schmelztypen verbleiben nur noch 7 Phasentypen. In den vom Absor-
berbereich entfernten Schmelzen findet man ZrB», (Zr, C)-Phasen, (U,Zr)-Phasen,
reines Zr- sowie verschiedene Phasenmischungen z. T. auch mit den Edelstahlbe-
standteilen. In der Zusammenstellung fir Integralanalysenergebnisse von
Schmelzen (Tabelle 15) sind die Ergebnisse teilweise sehr unterschiedlich. Die
Analyse von Bor und Kohlenstoff mit dem EDX-Analysensystem ist, besonders bei
den Proben 01 unten und 01 oben im Bereich Nr. 1 und Nr. 2, unterhalb der Aufl6-
sungsgrenze (siehe Abschnitt 4). In Tabelle 16 wird versucht die vorhandenen
Nachweisprobleme fir B und C bei den Integralanalysen durch Bildanalysen zu
umgehen. In der Ndhe des B4C sind die Bor- und Kohlenstoffanteile hoher und
kénnen deshalb auch bei den Integralanalysen erfaBt werden. Bei der Probe 09
sind die geringen zurickbleibende Restschmelzen in ihrer chemischen Zusam-
mensetzung auBerst schwankend.

Neben dem B4C-Absorberversagen und der Blockadebildung durch Schmelzen
sind noch die chemischen Wechselwirkungen zwischen dem UO>-Brennstoff und
dem Zircaloy (Zry)-Hullmaterial von ausschlaggebender Bedeutung. In Einzelef-
fektuntersuchungen wurde ermittelt [8], daB das UO3 bereits 1000°C unterhalb
seines Schmelzpunktes von der Zry-Schmelze verflissigt (chemisch aufgelost)
werden kann. Das geschmolzene Zircaloy reagiert chemisch sowohl mit dem UO;
als auch mit dem auf der Hullrohr-AuBenoberflache enstehenden ZrO;. Die an-
fangs noch metallische (U, Zr)-Legierung wird bei fortschreitender Sauerstoffauf-
nahme in eine keramische (U, Zr)O2-Phase umgewandelt. Zur Beschreibung der
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chemischen Reaktionen von UO2-Brennstoff und Zry-Hulle wurde in Tabelle 17
versucht, eine Systematik der Reaktionen durch Zusammenfassung der Ergebnis-
se nach steigenden Temperaturen zu erhalten. Uberraschend ist, daB in der
hochstgelegenen Bundelhéhe von 1145 mm in der Reaktionszone von Brennstoff
und Hullrohr Stahlbestandteile zu finden sind. Diese Materialbestandteile kén-
nen nur aus den tieferliegenden, heiBeren Schmelzzonen als flissige Materialien
im Spalt zwischen UO2-Brennstoff und Zry-Hullrohr, in diese Biindelhdhe gelangt
sein. Es kann der SchluB gezogen werden, daB bei entsprechend hohen Tempera-
turen flussige Materialien in allen engen Spalten des Brennstabbtindels und in al-
len Biindelh6hen auftreten. Hier verursachen die Schmelzen erste Reaktionen.
Aufgrund ihres Warmeinhaltes sind die Schmelzen auch in der Lage, selbst in kal-
teren Bindelbereichen Zerstérungen durch chemische Reaktionen zu bewirken.
In der Probe Nr. 09 aus der untersuchten Bindelhéhe mit der hochsten Tempera-
tur ist das Zry-Hullmaterial fast tiberall abgeschmolzen und hat sich in tieferlie-
gende Bindelhdhen verlagert. Das geschmolzene Zry-Hullmaterial hat einen Teil
des UO2-Brennstoffes chemisch aufgelost, so daB die Form der UO>-Pellets stark
verdandert wurde. Der Tabelle 17 kann man entnehmen, daB die (U,Zr,0)-
Schmelzen in vielen Zusammensetzungsvarianten erstarren.

Die ermittelten chemisch-analytischen Nachuntersuchungsergebnisse der ver-
schiedenen Reaktionszonen und Schmelzen des Gberhitzten SWR-Blindels CORA-
16 stellen eine umfangreiche Datenbank fur eine detailierte Deutung der abge-
laufenen chemischen Wechselwirkungen wahrend der Temperaturtransiente und
der Abkuhlphase dar. Diese Deutung ist nicht Aufgabe dieses Berichtes; sie wird
an anderer Stelle vorgenommen werden.
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Tab. 11: Zusammenstellung der REM/EDX-Analysenergebnisse
im Bereich der
B4C-Absorberpartikel

Biindel- Wichti(%s;csv !E!;r)nente
Probe | Bereich | Pos. | hohe
mm g [ e | o | re
08 3 10 1145 77 23
08 3 1 79 21
Otlu 3 4 97 82 18
O1lu 3 5 81 19
01u 4 1 75 | 24 0,4
Olu 5 1 61 39 0,1 0,2
010 3 6 110 58 42 0.3
Olo 4 3 66 34
09 3 2 525 0 95 1,5
09 4 1 0 94 1,5
09 4 2 0 92 1,1
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Tab. 12: Zusammenstellung der REM/EDX-Analysenergebnisse im
Bereich der Zone in Kontakt mit dem B4C (Reaktions-
Zwischenzone)

Wichtigste Elemente (Gew. %)
Probe | Bereich | Pos.
B C Cr Fe Ni Mn
08 3 8 9 21 11 48 8 3
98 3 9 10 20 10 53 5 2
0lu 4 2 5 28 11 42 12 2
01u 5 3 0 21 13. 52 11 1
O01o 3 4 0 53 2 22 16 0,6
0lo 4 2 8 36 5 39 11 1

Probe Nr. 09 / alle Bereiche zeigen keine sichtbare Zwischenzone
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Tab. 13: Zusammenstellung der REM/EDX-Analysenergebnisse im Bereich der
Matrix von Absorberstabschmelzen

Wichtigste Elemente (Gew. %)
Probe | Bereich | Pos. Anmerkung
B C 0] Cr | Fe | Ni | Zr
08 3 6 15 9 32 | 42 1
08 3 7 10 6 32 | 49 1
01lu 3 3 9 5 18 | 55 1
01lu 4 4 10 3 14 | 65 7
010 3 1 10 8 15 | 62 3
O01o 4 1 15 0 23 58 | 2
09 3 1 13 0 17 | 65 3
09 3 3 14 2 26 | 53 2
09 4 5 12 0 45 43
09 3 4 14 10 23 13 1 0,8 ] 38
09 4 4 1191 0 1 80 ZrB;
09 1 1 16 0 84 ZrB;
09 1 4|16 | o 84 ZrB,
09 5 1 16 0 84 ZrB;
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Tab. 14: Zusammenstellung der REM/EDX-Phasenanalysen (Punktanalysen) im Bereich

der herabgelaufenen Schmelzen

%

Wichtigste Elemente (Gew. %)

Probe | Bereich | Pos. Anmerkung

B C O | Cr | Fe | Ni | Zr U
01lu 2 2 16 84
O1o 1 4 16 84 ZrBy
010 2 4 16 84
Olu 1 4 13 19 66 + 2Ta*
01u 9 1 13 17 70
01u 9 2 11 15 84 ZrC oder
01lu 9 3 103(™M| 17 83 2rCy
01lu 9 4 1090 17 81 + 15n*
Otu 1 1 0 14 3 5 13 2 55 4 + 3 Ta*
Olu 9 6 0 15 4 14 2 61 4
0lu 9 7 0 14 5 15 2 61 2 + 1Si*
0lo 1 2 0 10 2 14 3 57 13
01o 1 5 0,8 80 19
01o 1 6 15 4 55 | 26
01lu 1 3 0,7 ] 15 4 58 22
01u 1 5 2 1 86 8 + 3 Sn*
01u 2 4 903} 66 | + 3,3Sn*
01u 9 5 6,3 70,1 + 20,6 Sn*
01u 1 2 46 | 1,2 166,2 + 27,2 Sn*

+0,8Si*
01lu 2 1 02 ])156] 131682 + 24,6 Sn*
O01o 2 1 55,8 + 44,2 Sn*
0lu 2 3 5 95
01o 2 3 100
01o 2 5 5 95
*Gew. -




Tab. 15: Zusammenstellung der REM/EDX-Integralanalysen im Bereich der

(herabgelaufenen) Schmelzen

Wichtigste Elemente (Gew. %)
Probe | Bereich | Pos. Anmerkung
B C O | Cr | Fe | Ni | Zr U
01u 1 1 | ja* | ja* 2218515 78| 8 + B, Cund
andere
01u 2 1 o* | ja* 16 | 691 13| 82 7 + Cund
andere
010 1 1 ja* | ja* 2,2 9 1,41 79 7 + B, Cund
andere
01o 2 1 ja* 0* 1.4 15,8 1 81 9 + Bund
andere
01o 5 a 16 0 26 3 47 Absorbernahe
01o 5 b 16 3 4 17 | 23] 50 1 | Absorbernéahe
01o 5 C 20 0 10 | 35 3 31 Absorbernéhe
O01lo 5 d 7 1 14 | 49 5 22 Absorbernahe
01o 5 e 12 0 7 27 | 35| 49 Absorbernahe
01o 5 f 15 0 14 | 41 3 25 Absorbernahe
09 1 a 11 0 3 4 18 3 56 6
09 1 b 2 0 9 2 10 2 60 15
09 1 C ? 0 5 6 20 3 52 | 13
09 1 d ? 0 2 8 32 5 43 7
09 1 el 2 o] 3|8 |31]5]|4]|s
09 2 a ? 0 6 5 19 3 37 28
09 2 b 15 0 11 28 3 36
09 2 C 17 0 4 14 | 25| 54
09 2 d 5 0 7 4 13 125] 34 | 34
09 2 e 21 0 1 6 22 5 41
09 5 a 20 0 7 32 3 34

* siehe Tabelle 16/b
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Tab. 16: Auswertung der integralen Zusammensetzung von herabgelaufenen metalli-
schen Schmelzen errechnet aus den Phasenanalysen (Punktanalysen)

a) Schmelzen aus Borkarbid und Edelstahl

Wichtigste Elemente (Gew. %)

Probe |Bereich
B C Cr Mn Fe Ni

08 4 1,2 9 21,6 1 608 | 7.3
0lu 4 10 3 14 1 65 7
Olu 3 8 1 20 1.7 63 7

b) Schmelzen aus Borkarbid, Edelstahl, Zry-4 und UO;

Wichtigste Elemente (Gew. %)

Probe |Bereich

B C Cr Fe Ni Sn Zr U
01u 1 1 1,3 2 8,1 1.4 1.4 76 8,4
01lu 2 0,7 0 2 7,3 1,2 1,5 80 7,2
O1u 9 1,6 146 | 25 8,6 1,1 1,3 | 68,5 1,6
010 1 3,2 0,4 0,1 1 0,1 1,7 93 1,4
0l1lo 2 0,6 0 0,2 1.5 0,4 1,3 90 4,9

Bemerkung: Die Auswertung erfolgte tber die Auszdhlung von Flachenanteilen

aus den REM-Abbildungen. Die Angaben beziehen sich auf ein Analy-
senfeld von jeweils ca. 0.22 x 0,18 mm (normales Analysenfeld bei den
Integralanalysen).
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Tab. 17: Zusammenstellung der REM/EDX-Phasen (Punkt)-Analysen
im Kontaktbereich von UO,-Pellet und Zry-Hullrohr

Wichtigste Elemente (Gew. %)

Probe | Bereich | Pos.
o) Cr | Fe | Ni | Zr | Sn u
08 1 2 4 91 | 1,5 ] 3,5
08 1 3 11 18 6 65
08 2 2 3 54 | 2 41
08 2 3 6 3 13 | 74 3
08 2 4 6 57 1 36
08 2 5 5 6 9 4 52 24
08 2 6 4 1 8 8 39 40
01u 6 4 6 90 1 3
01lu 6 3 35 |05 ] 1 52 2 41
010 6 3 1 10 58 6 24
01o 6 4 3 041] 1 0,6 | 89 1 5
09 6,1 1| 25 74 14
09 6,1 2 19 45 36
09 6,1 3 20 46 34
09 6,1 5 17 2 31 50
09 6,2 1 20 57 23
09 6,2 2 19 3 33 45
09 7 1 19 1 41 39
09 7 2 18 43 39
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