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Zusammenfassung

Es werden die Ergebnisse von Untersuchungen der Entmischung des
Urans und Plutoniums in bestrahlten Mischoxid-Brennstiben schnel-
ler Reaktoren zusammengestellt. Die Entmischung durch Verdampfungs-
Kondensations—-Prozesse hdngt eindeutig von der Stdchiometrie je-
doch nur im geringen MaBe von der Stableistung und dem Abbrand ab
und wird im wesentlichen in der ersten Restrukturierungsphase
aufgebaut. Die Plutoniumanreicherungen am Zentralkanal betragen
bis zu 170% der mittleren XKonzentration. Daraus ergeben sich
Zentraltemperaturerh8hungen bis zu 150°C. Bei Entmischung durch
Thermodiffusion wird die Anreicherung haupts&chlich von der Stab-
leistung und dem Abbrand bestimmt,wobei bis zum Ende der Be-
strahlung noch merkliche Beitrdge zum Entmischungseffekt erbracht
werden. Bei 500 W/cm betragen hier die Plutoniumanreicherungen

am Zentralkanal bis zu 140% mit Zentraltemperaturerhthungen bis
zu 100°C.

Increase in central temperature due to redistribution of uranium

and plutonium in fast reactor mixed oxide fuels.

Abstract

Results of post irradiation examinations of redistribution of
uranium and plutonium in fast reactor mixed oxide fuel pins are
revieved. Redistribution by evaporation-condensation processes
clearly depends on stoichiometry and only to a less degree on

power rating and burnup. It mainly develops in the first stage

of fuel restructuring. At the central void the plutonium enrich-
ment yields up to 170% of the average concentration. This causes

an increase in central temperature up to 150°C. The enrichment

due to redistribution by thermal diffusion is mainly determined

by power rating and burnup. It still grows until the irradiation has
been finished. At a power rating of 500 W/cm the enrichment of
plutonium yields up to 140% which increases the central temperature
up to 100°cC.



1. Einleitung

Einer der wichtigen Faktoren, die wdhrend der Bestrahlung im
Reaktor eine Anderung der Zentraltemperatur iﬁ den Brennstidben
hervorrufen, ist die Entmischung von Uran und Plutonium. Sie
sollte so niedrig bleiben, daB auch unter extremen Betriebs-

bedingungen kein zentrales Schmelzen auftreten kann.

Wir wissen aus Nachbestrahlungsuntersuchungen /1-6/ und Beob-
achtungen von Transportprozessen in Laborexperimenten /7-9/,
daf unter Bedingungen, die fiir Mischoxidbrennstdbe schneller
Reaktoren typisch sind, eine Anreicherung von Plutonium in
der Ndhe der Brennstabachse bzw. um den Zentralkanal herum
ZU erwarten ist. Diese Anreicherung ruft je nach AusmaBf ver-
schieden starke Erhdhungen der Zentraltemperatur hervor. Es
ist deshalb niitzlich zu wissen, welcher Zusammenhang zwischen
den Brennstoffspezifikationen und der Anreicherung im Zentrum

und damit der ErhShung der Zentraltemperatur besteht.

Ausgehend von den Grundph&nomenen, die der Entmischung durch
Verdampfungs~-Kondensations-Transport von Materie in Rissen und
in wandernden Hohlr&umen zugrunde liegen, kann man einen Zu-
sammenhang zwischen der Gr6Be des Entmischungseffektes und der
Ausgangsst8chiometrie des Brennstoffs erwarten /9/. Je grdBer
das Ausgangs-0/M-Verhdltnis ist, desto h&her sollte die An-
reicherung an Plutonium im Zentrum sein. Dieser Zusammenhang
konnte durch die Ergebnisse von Nachbestrahlungsuntersuchungen
bestidtigt werden /6/. Das bedeutet, daB die GrOBe des Ent-
mischungseffektes und damit die Temperaturerhhung bis zu
einem bestimmten Grade durch das Anfangs-0O/M des Mischoxid-
Brennstoffs beeinfluBt werden kann. Das ist ein Gesichtspunkt
der bei der Diskussion liber das O/M-Verhdltnis des Brennstoffs
flir schnelle Reaktoren berlicksichtigt werden sollte. Erst bei
hdheren Stableistungen und Zentraltemperaturen iber 2300°C

wird nach lidngerer Bestrahlungszeit die HOhe des Entmischungs-—
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effektes durch die Thermodiffusion bestimmt.

In dem vorliegenden Bericht wird versucht, aus den in Nachbe-
strahlungsuntersuchungen beobachteten Entmischungen von Uran
und Plutonium im Mischoxid-Brennstoff eine Ubersicht liber die
GrbBe der Entmischungseffekte und ihre Abhdngigkeit von der
StOchiometrie wund der Stableistung zu gewinnen. Der EinfluB
der gefundenen Konzentrationsdnderungen auf die Zentraltempera-
turen werden berechnet, um zu zeigen, welche Temperaturer-
héhungen in Abhdngigkeit von den Ausgangsstbchiometrien er-
wartet werden miissen. Zur Beurteilung von Entmischungsvorgingen
in hochbelasteten oder stark unterstdchiometrischen Mischoxid-
Brennstdben werden Anderungen der radialen Plutoniumverteilung

durch Thermodiffusion mit Hilfe von bekannten Daten berechnet.

2. Berechnung der Temperaturverteilung und der Zentraltemperatur-

erhthung

Die Erhdhung der Zentraltemperatur durch die Zunahme der
Plutoniumkonzentration in der N&Zhe des Zentralkanals wird aus
den Temperaturprofilen ermittelt, die sich filir den Brennstoff
mit einheitlicher bzw. uneinheitlicher Plutoniumkonzentration
ergeben. Da die Temperaturprofile der betrachteten Brennstidbe
recht unterschiedlich sind - mit Zentraltemperaturen zwischen
1700 und 2600°C (Tab.1) - werden die Stibe entsprechend ihrer
Stableistung in drei Gruppen eingeteilt und flir jede der Gruppen
eine einheitliche Ausgangstemperaturverteilung angenommen. Ob-
wohl die realen Werte flir die einzelnen St8be davon mehr oder
weniger abweichen, ist der Fehler, der damit in der Bestimmung

der Zentraltemperaturerhthung begangen wird, vernachldssig-
bar klein.

Wir benutzen flir die Berechnungen ein Mehrzonenmodell mit dem
sich die Temperaturverteilung im Brennstab in Abh#dngigkeit wvon
der Wiarmeleitfdhigkeit - und Wdrmequellverteilung - bestimmen

1d4B8t. Die Berechnungen werden fir die Stableistungsgruppen



<400, 400-500 und >500 W/cm durchgefilhrt und einheitlich
auf einen mittleren Abbrand von 5 At%, eine Hillwandinnen-
temperatur von 575°C und eine Wirmeilibergangszahl von 1 W/cm?0C

bezogen.

In dem Mehrzonenmodell werden die Stabquerschnitte in n
konzentrische Zonen eingeteilt und in jeder Zone konstante
Wadrmeleitfdhigkeiten Ay und Wdrmequelldichten S4{ angenommen.
Die Temperaturverteilung Ti(r) in der i-ten Zone (1<i<n) mit

15r<r wird errechnet aus

2.
- n 1 k-1 2 2 k—1
Tilr) =Ty + L T G A e 2 P

wobei TB die Temperatur in der Brennstoffoberfldche ist. Die

Summe liber m (Em) verschwindet flir k=1 und die Gr&Be Pr—q ist:

{r fiir k=i _
Pr_q1 = (2)
k=l Tr ) gur ko,

Das gesamte radiale Temperaturprofil T(r), vom Radius des Zen-

tralkanals r,. bis zum duBeren Brennstoffradius r. erhdlt man

o
indem man die einzelnen Abschnitte Ti(r) aneinander filigt.

Bei den hier durchzufihrenden Berechnungen wird eine Einteilung
der Stabquerschnitte in 16 Zonen benutzt. Flir jede Zone werden
die Werte filir die Wdrmeleitfdhigkeit eingesetzt, die der lokalen
Temperatur, Dichte, St8chiometrieabweichung und Spaltprodukt-
konzentration entsprechen, sowie die Werte flir die Wirmequell-
dichte, die sich flir einen schnellen Reaktor einfach aus der
lokalen Spaltstoffkonzentration, Dichte und Stableistung er-
geben. Die ErhOhung der Zentraltemperatur durch die Spaltstoff-
verlagerung wird aus der Differenz zweier Rechnungen ermittelt
in denen einmal der gemessene radiale Konzentrationsverlauf

des Plutoniums und einmal eine gleichmdfige Verteilung des
Plutoniums bei der Ermittlung der Wdrmequellverteilung zu-

grunde liegt.



Die Annahme einer einheitlichen mittleren Wdrmeilibergangszahl

von 1 W/cm?©C ist zwar ausreichend flir die Bestimmung der durch
die Entmischung von Uran und Plutonium hervorgerufenen Tempera-
turerhéhung am Zentralkanal, nicht jedoch filir die Bestimmung der
Entmischung durch Thermodiffusion. Dieser Entmischungsprozef

ist diffusionskontrolliert und hd&ngt deshalb wesentlich von der
Temperaturverteilung ab, die wiederum von der WaArmeiibergangs-
zahl beeinfluBt wird. Deshalb werden filir die Berechnung der
Thermodiffusionseffekte und der damit verbundenen Temperatur-
erhBhungen am Zentralkanal detaillierte Angaben iliber die Wirme-
libergangszahl erforderlich. Im allgemeinen wird angenommen, daR
die Widrmeilbergangszahl zu Beginn der Bestrahlung schnell auf
einen niedrigen Wert, ca. 0,6 W/cm2?©C, sinkt, dann langsam wieder
ansteigt und nach etwa 1% Abbrand einen konstanten Wert von

ca. 1 W/cm?0C erreicht. Die Berechnung der Thermodiffusions-
effekte erfolgt deshalb mit nach Gl.2 errechneten Temperatur-
verteilungen, in denen bis zu 1% Abbrand neben der Anderung der
Warmeleitfdhigkeit auch die Verschiebung der Wdrmeilibergangszahl
von 0,6 auf 1 W/cm?9OC beriicksichtigt ist.

3. Zusammenstellung und Diskussion von Ergebnissen aus Nach-

bestrahlungsuntersuchungen

Von den zugdnglichen Nachbestrahlungsuntersuchungen der radialen
Konzentrationsverteilungen des Plutoniums wurden diejenigen aus-
gewdhlt, welche fir die Beurteilung der Vorgdnge in Mischoxid-
Brennstdben schneller Reaktoren brauchbar sind. Es wurde davon
ausgegangen, dafB der Brennstoff in den Stdben in Tablettenform
vorliegt, daB die Stableistungen mehr als 300 W/cm betragen und
Abbré&nde bis zu 10 At% mdglich sind. Bestrahlungsexperimente

mit zu hoher Stableistung, bei denen zentrales Schmelzen auf-
trat, wurden ausgeschlossen, da dieser Fall im Reaktorbetrieb
vermieden werden soll. Die fiir uns wichtigen Daten der betrachteten
Bestrahlungsexperimente sind, soweit sie bekannt sind, in Tab.1
aufgelistet.



In den Diskussionen iiber die StOchiometrieabhidngigkeit wollen
wir wegen der unterschiedlichen Plutoniumkonzentrationen der be-
trachteten Brennstoffe zur Kennzeichnung der Stdchiometrie

statt des O/ (U+Pu)-Verhdltnisses die Plutoniumvalenz VPu benutzen,
die zumindest im Konzentrationsbereich bis 30 Mol% Plutonium-

oxid eine in bezug auf die Sauerstoffaktivitdt konzentrationsun-
abhédngige Betrachtung erlaubt. Die Plutoniumvalenz VPu ergibt
sich aus dem O/ (U+Pu)-Verhdltnis und dem Pu/(U+Pu)-Verhdltnis

wie folgt: ‘

_ 4, 2-0/(U+Pu) ..
Vpu = 472 S5 may fUr O/ (U+Pu) <2 (3)

In Abb.1 sind alle Plutoniumkonzentrationsprofile aus den hier
betrachteten Nachbestrahlungsuntersuchungen in einem Diagramm
eingezeichnet. Diese Zusammenstellung l&8t das von den Mechanis-
men der Transportvorgidnge her zu erwartende Bild erkennen. Abge-
sehen von den Brennstdben mit ungewbhnlich stark unterstdchiome-
trischem Brennstoff haben alle ein mehr oder weniger starke
Anreicherung von Plutonium im Zentrum bzw. um den Zentralkanal
herum. Unmittelbar an diese angereicherte Zone schliefit sich
nach auBen hin die Zone der Plutoniumabreicherung an. An der
Charakteristik dieser Abreicherungszone sollte man den ProzeBR,
der in den einzelnen F&llen zum Transport des Plutoniums ins
Zentrum geflihrt hat, erkennen. Das gelingt nicht idiberall ein-
deutig, was auf die Uberlagerung der Transportprozesse und

auf die besonderen Schwierigkeiten bei der Untersuchung der

- bestrahlten Brennstabquerschnitte zurilickgefiihrt werden kann.
Udter eindeutig definierten Bedingungen, wie sie bei Labor-
experimenten eingestellt werden kdnnen, erlaubt die Charakte-
ristik der Konzentrationsverteilung des Plutoniums Aussagen iber
die Transportprozesse, die zur Entmischung gefiihrt haben /7/.
Liegt nur ein Thermodiffusionstransport vor, muf man das Minimum
der Plutoniumkonzentration etwa in der Mitte der S&dulenkristall-
zone, d.h. in der Ndhe des Zentralkanals erwarten. Der Konzen-
trationsverlauf ist in diesem Fall durch Diffusion gepridgt, zeigt
deshalb ein charakteristisches Diffusionsprofil. Bei einem Trans-
port durch Verdampfungs-—-Kondensationsprozesse in wandernden Poren

und Hohlrdumen und auch in radialen Rissen liegt das Minimum am



duBeren Ende der S&dulenkristalle. Es zeigt kein Diffusionsprofil
sondern einen abrupten ERonzentrationsabfall direkt am Rande der
Sdulenkristalle. AuBerdem ist der Konzentrationsanstieg in der
Ndhe des Zentralkanals viel steiler als im Falle der Thermo-
diffusion. Bei hohen Temperaturen kann die Steigung abflachen
bis auf einen Grad , welcher der stationdren Steigung im Falle
der Thermodiffusion entspricht. Dann verhindern die Thermo-
diffusionkrdfte das weitere Abflachen der Plutoniumanreicherung

- durch Diffusion im Konzentrationsgradienten /10/.

Die in Abb.1 zusammengestellten Uran-Plutonium-Entmischungen in
Brennstdben schneller Reaktoren fihrten zu maximalen Anreicherungen
von 160% gegeniiber der mittleren Konzentration im Brennstoff und
im Falle des sehr stark unterstSchiometrischen Brennstoffs zu
einer Abreicherung am Zentralkanal auf 75%. Man erkennt, daB

im allgemeinen die schwach belasteten und weniger dichten Sté&be
Zz.B. die Nummern 7 bis 12 den filir Verdampfungs-Kondensations-
Entmischung typischen steilen Konzentrationsabfall am &duBeren
Ende der S&dulenkristallzone bei r/rB:$O,75 besitzen (rB=Brenn-
stoffradius), widhrend stark belastete dichtere Brennstibe
Thermodiffusionsprofile aufweisen mit einem Konzentrations-
minimum etwa in der Mitte der S&dulenkristallzone wie bei den
Stdben 15 und 16. Im relativ stark belasteten wenig dichten

Stab 18,in dem das Plutonium nominell bis auf den dreiwertigen
Zustand reduziert war, ereignete sich durch bevorzugte Ver-
dampfung von Plutoniumoxiden ein Plutoniumtransport in Richtung
fallender Temperaturen. Die zwei Brennstidbe Nummer 5 und 21

mit einer anfdnglichen mittleren Plutonium-Valenz von 3,8 bzw.
3,75 weisen starke Plutoniumanreicherungen an der Brennstoff-
peripherie auf, die durch einen Transport iiber die feste Phase
oder iliber bevorzugte Verdampfung der Uran bzw. Plutoniumoxide
wegen der dort herrschenden niedrigen Temperaturen nur unbe-
friedigend zu erklidren sind. Wahrscheinlich handelt es sich

hier um einen Gastransport iliber fllichtige oxidische Uran- oder
Plutoniumspaltproduktkomplexe.

Flir die Berechnungen der ZentraltemperaturerhShungen, die der



Plutoniumtransport verursacht, werden die Kurven entsprechend
der Stableistung in 3 Gruppen (<400, 400-500, >500) und ent-
sprechend der AusgangsstoOchiometrie in 2 Gruppen eingeteilt
(Abb.2 und 3). Zur Erleichterung der Rechnungen sind die Kurven
durch lineare Verbindung der OrginalmeBpunkte, bzw., wo es ver-
ninftig erschien, durch lineare Interpolation der MeBpunkte
dargestellt. Die Ordinate der Diagramme enth&lt die prozen-
tuale Plutoniumoxidkonzentration bezogen auf die mittlere

Konzentration im Brennstoff.

Mit Ausnahme der steilen Kurve 2 in Abb.3 beobachten wir bei

den unterstichiometrischen Brennstdben, mit mittleren Plutonium-
valenzen von 3,85 (entsprechend (UO.BPuO,2)01,985) und kleiner
relativ flache Steigungen im Plutoniumkonzentrationsverlauf

in der N&Zhe des Zentralkanals (Abb.3). Diese Steigungen ent-
sprechen einem quasi - stationdren Zustand wie er durch Thermo-
diffusion zu erwarten ist /7, 10/. In Bezug auf den Grad der
Plutoniumanreicherung am Zentralkanal ist bei den unterstdchio-
metrischen Stdben mit steigender Stableistung eine Zunahme des
Effektes zu beobachten, besonders wenn man bedenkt, daB die
beiden Stdbe 4 und 6 (Abb.3) bis zu 7,9% bzw. 8,4% abgebrannt
wurden, widhrend die hochbelasteten Stdbe 2, 3 und 15 (Abb.3)

nur bis zu Abbridnden von 4,7, 2,9 bzw. 1,3% bestrahlt wurden.
Die Abhdngigkeit des Entmischungseffektes von der Stableistung
ist charakteristisch fiir die Thermodiffusion, die ein diffusions-
kontrollierter LangzeitprozeB ist. Ein anderes Bild bietet sich
bei den stdchiometrischen . bzw. nahezu stdchiometrischen . Brenn-
stdben (Abb.2). Hier sind die Steigungen des Plutoniumkon-
zentrationsverlaufs in der N&he des Zentralkanals bedeutend
steiler und nicht mehr durch Thermodiffusion zu erkl&ren. Die
Steilheit der Steigung und die maximale H6he der Plutoniuman-
reicherung, am Zentralkanal reduziert sich bei sehr hohen Stab-
leistungen was auf die Auswirkung der Diffusionsvorgénge zuriick-
gefiilhrt werden kann, die einen Ausgleich der in der ersten
Restrukturierungsphase durch Verdampfungseffekte erzeugten Ent-
mischungen anstreben. Offenbar gibt es nach dieser ersten Re-
strukturierungsphase keine bedeutenden neuen Beitrdge zur Ent-

mischung durch Verdampfung und Kondensation. Das stimmt Uberein



mit der Beobachtung, daB dieser Entmischungsprozef im wesentlichen
vom Abbrand unabhdngig ist /11/. Die Folge ist, daB im Allge-
meinen die Brennstdbe mit anfédnglich mittleren Pu-Valenzen von
3,85und kleiner die durch die St&chiometrieverschiebung widhrend
des Abbrandes den stdchiometrischen Zustand erreichen, keine
wesentlichen Entmischungen durch Verdampfung-Kondensation er-
fahren. Wenn sie den stdchiometrischen Zustand erreichen, was

etwa in der Mitte der Bestrahlungsperiode der Fall ist, sind

die wesentlichen Restrukturierungsvorgidnge l&ngst abgeschlossen
und durch Verdampfungsprozesse keine bedeutenden Beitrdge zur

Entmischung mehr 2zu erwarten.

Trdgt man die Plutoniumanreicherungen in der Ndhe des Zentral-
kanals gegen die mittlere Plutoniumvalenz im Brennstoff auf,
ergibt sich die in Abb.4 gezeigte eindeutige Zunahme der Effekte
mit steigender Anndherung an den stdchiometrischen Zustand, die
auf die Zunahme der Dampfdrlicke des Urantrioxids zurlickgefiithrt
werden kann /12/. Eine mittlere Gruppe im Bereich zwischen

120 und 135% reprédsentiert die Thermodiffusionseffekte, die

in den hochbelasteten und dichten Stdben dominieren. In dieser
Gruppe liegen auch Brennstdbe mit stdchiometrischem Ausgangds-
zustand, bei denen aufgrund der hohen Zentraltemperaturen

ein Abbau der steilen Konzentrationsmaxima bis auf den quasi-
stationdren Zustand der Entmischung durch Thermodiffusion
stattgefunden haben kann (Stdbe 1, 13, 17) oder wegen hoher
Anfangsdichte keine groBen Beitrdge durch Verdampfungsprozesse
modglich waren (z.B. Nr.17). Bei anfidnglichen mittleren Plutonium-
valenzen von 3,4 bis 3,66 (Nr. 22 und 23 in Abb.4) tritt kein
Entmischungseffekt auf, obwohl aufgrund der sich durch Thermo-
diffusion des Sauerstoffs einstellenden radialen Sauerstoff-
verteilung im Inneren des Stabes das Plutonium nahezu drei-
wertig sein muBte. Die durch den 3-wertigen Zustand des Plu-
toniums widhrend der Restrukturierungsphase durch bevorzugte
Plutoniumoxidverdampfung erzeugte Plutoniumabreicherung in

der Ndhe des Zentralkanals wurde offenbar durch Thermodiffusion
des Plutoniums egalisiert. Die relativ langen Bestrahlungszeiten
dieser durch die Nummern 22 und 23 reprédsentierten Brennstdbe

konnten den ThermodiffusionsprozeB zum Tragen kommen lassen.



Bei dem Stab Nr. 18, in dem das Plutonium nominell anfdnglich
3-wertig war, ist der Abreicherungseffekt erhalten geblieben,

weil die Bestrahlungszeit sehr kurz war.

4., EinfluB der beobachteten Entmischungseffekte auf die Zentral-

temperatur

Aus den in den Diagrammen 2 und 3 dargestellten radialen Konzen-
trationsverteilungen des Plutoniums wurde. nach dem in Kap.2
beschriebenen Verfahren die Temperaturerhdhung am Zentralkanal
bestimmt. Bei der Auswahl der Kufven fiir die Rechnungen wurde

je ein Reprdsentant der schwachen und einer der starken Effekte
einer jeden Stableistungsgruppe berlicksichtigt, fir die Gruppe
<400 W in Abb.2 z.B. die Kurven der Stdbe Nr.10 und 14.

Die Berechnung der Temperaturerh&hungen wurde fiir einen Uran-
Plutonium-Mischoxidbrennstoff mit natlirlichem Uran durchgefiihrt.
FUir diese Rechnungen spielt die absolute Gr&Be der mittleren
Plutoniumkonzentration in dem Bereich der fiir schnelle Reaktoren
interessant ist (15-30 Mol$% Pqu) praktisch keine Rolle. Be-
riicksichtigen wir, daB die Bestrahlungsexperimente iliberwiegend
mit Mischoxid-Brennstoffen mit stark angereichertem Uran durch-
gefihrt wurden, muB bei der Ubertragung der Thermodiffusions-
effekte auf Mischoxid mit natilirlichem Uran eine Korrektur an-
gebracht werden. Ist das Uran im Mischoxid stark angereichert,
bringt ndmlich die radiale Plutoniumverschiebung keine merkliche
Temperaturerh8hung am Zentralkanal. Bei natlirlichem Uran er-
hoéht sich jedoch die Temperatur merklich,mit dem Ergebnis, daf
die Thermodiffusion im Verlaufe der Bestrahlung entsprechend

der Temperaturerhfhung verstidrkt wird. Wie wir noch sehen werden
handelt es sich in diesen Fdllen, abgesehen von sehr hohen Stab-
leistungen, um Temperaturerhthungen von 0-40°C (Abb.3), so daB
die Abweichungen von den Ergebnissen der Nachbhestrahlungsunter-
suchungen klein sind. Wesentlich h&her sind die Temperaturer-
h8hungen bei der Entmischung durch Verdampfung und Kondensation

(Abb.2). Hier ist jedoch,wie wir bereits bei der Diskussion



der Entmischungskurven in Kap.3 erwdhnten, kein merklicher Ein-
fluB der Stableistung bzw. Zentraltemperatur auf den Entmischungs-
effekt zu beobachten, so daB8 ebenfalls keine Korrekturen er-

forderlich sind.

Die Ergebnisse der Berechnungen der Temperaturerhdhungen am
Zentralkanal, bezogen auf Brennstdbe mit nicht angereichertem
Uran,sind in der Abb.2 flir stdchiometrisches und nahezu stdchio-
metrisches Mischoxid (Pu-Wertigkeit>3,85) und in der Abb.3 flir
stdrker unterstbchiometrisches Mischoxid (Pu-Wertigkeit <3,85)
eingetragen. Die stdrksten Temperaturerhdhungen, nédmlich bis zu
130°C, wurden fiir die nahezu stdchiometrischen Mischoxid-Brenn-
stdbe mit niedrigen und mittleren Stableistungen gefunden
(Abb.2). Im stidrker unterstdchiometrischen Brennstoff ergeben
sich erwartungsgemdB wesentliche Temperaturerhdhungen erst bei
sehr hohen Stableistungen (Abb.3).

Flir die Abhdngigkeit der Zentraltemperaturerhdhung von der
Erhdhung der Plutoniumkonzentration am Zentralkanal finden
wir den in Abb.5 gezeigten Zusammenhang. Die Temperaturer-
hthung steigt stdrker als linear mit der Konzentrationser-
hdhung an.

Die Daten der Brennstdbe, die zu den Kurven gehdren mit denen
gerechnet wurde, und die errechneten Temperaturerhdhungen sind
in der Tab.2 zusammengestellt. Tr&dgt man die Temperaturer-
hdhungen der Spalte 8 gegen die Plutoniumwertigkeit des Aus-
gangsbrennstoffs auf, erhdlt man das in Abb.6 gezeigte Bild.
Wie aus dem EinfluB der Plutoniumvalenz auf den Entmischungs-
prozeB zu erwarten ist, steigt die Erhdhung der Zentraltemperatur
mit zunehmender Wertigkeit an. Der Streubereich ist gro8, da
natlirlich Porositidt, Stableistung und Abbrand in den einzelnen
Fdllen bedeutende Abweichungen verursachen. Die Linie der
maximalen TemperaturerhBhungen, die fiir die Brennstabausle-
gung von Bedeutung ist, markiert sich jedoch eindeutig. Flir
einen Mischoxid-Brennstoff mit 20 Mol% Plutoniumoxid gilt,

daB bei einem Ausgangs-O/(y+pu)<1,96 die Zentraltemperatur

um bis zu 30°C abgesenkt wird. Bei einem Ausgangs-0O/(U+Pu)=1,96



ist keine Entmischung und damit verbundene Anderung der Zentral-
temperatur zu erwarten. Ist das Ausgangs-0O/(U+Pu)>1,96, steigt
die Zentraltemperatur in der Anfangsphase der Bestrahlung. Im
stbchiometrischen Mischoxid muB nach Ablauf der Restrukturierung
mit einer Temperaturerhdhung bis zu 150°C gerechnet werden
(Abb.6) .

5. EinfluB von Thermodiffusionseffekten auf die Zentraltemperatur

Flir die Prennstdbe, in denen die Entmischung durch Thermodif-
fusion bestimmt wird, lassen sich die Entmischungseffekte und
damit die Erhdhung der Zentraltemperatur berechnen, wenn die
Diffusionsdaten und die effektive Uberfilhrungswdrme des Plu-
toniums im Mischoxid bekannt sind /10/. Das gilt fiir Brennstdbe
mit sehr hohen Stableistungen unabhé&ngig von der St&chiometrie
und fir Brennstdbe mit mittleren und hohen Stableistungen,die
eine Ausgangs-0/(U+Pu) zwischen 1,96 und 1,98 hatten.

Wir filhren die Berechnung des Plutonium-Transport durch Thermo-

diffusion mit einer effektiven Yberfllhrungswdrme von
Q¥ = -35 kcal/Mol (4)

fir Plutonium in (U,Pu)O2 durch, die aus einem in Labor-
experimenten beobachteten Entmischungseffekt bestimmt wurde /7/.

Bei der Auswertung einer in Nachbestrahlungsuntersuchungen
gefundenen Entmischung wurde eine UYberfilhrungswédrme von o* =

-30 kcal berechnet /5/ was innerhalb der Fehlerbreite eine be-
friedigende Ubereinstimmung ergibt. Andere Autoren /4, 21/
konnten die in Reaktorbrennstiben beobachteten Plutoniumver-
teilungen ebenfalls durch eine Thermodiffusionsrechnung mit

einer Uberfiihrungswdrme von =35 kcal/Mol darstellen.

Bei der Auswahl der Diffusionsdaten ist zu beriicksichtigen,
daB die Diffusion der Kationen erheblich von der Stdchiometrie
des Mischoxids abhidngt /15/. Da die Plutoniumvalenz im Brennstoff



sowohl 8rtlich als auch in Abhdngigkeit vom Abbrand variiert,
mufl deshalb mit variablen Diffusionskoeffizienten des Plutoniums
im Mischoxid gerechnet werden. Die radiale Variation der Plu-

toniumvalenz in einem Brennstab mit (U

PuO.Z)O mit einem

' -
anfdnglichen 0O/ (U+Pu)~-Verhiltnis von 1?535 (entspréczend einer
Pu-Valenz von 3,75) ist in Abb.7 zu sehen. Die Zahlen an den
Kurven bedeuten den Abbrand in Atom% und die zugeh&rige {iber
den Brennstabquerschnitt gemittelte Plutoniumvalenz. Die untere
Kurve stellt sich zu Beginn der Bestrahlung ein. Mit dem Abbrand
verschiebt sich iiberall die Plutoniumvalenz zu h8heren Werten
bis schlieBlich bei 6,1% Abbrand im ganzen Querschnitt der
stichiometrische Zustand erreicht ist. Die Abhdngigkeit der
mittleren Plutoniumvalenz im Brennstoff vom Abbrand ist in
Abb.8 dargestellt. Die Berechnung der Sauerstoffverteilung
und ihre Abbrandabhé&ngigkeit ist im Anhang 1 wiedergegeben.

Die Abb.9 zeigt die Situation fiir die Diffusionsdaten. Aus den
Diffusionsmessungen bei verschiedenen Plutoniumvalenzen sind
keine Aktivierungsenergien bekannt /15, 16/. Deshalb muBten
Annahmen iilber die Temperaturabhdngigkeit der Diffusionskoeffi-
zienten getroffen werden. Diese Betrachtungen sind im Anhang

2 beschrieben. Sie filhren zu Temperaturabhingigkeiten, die in
Abb.9 gestrichelt dargestellt sind. Als Ausgangspunkte fir die
Extrapolation wurden die durch volle Kreise gekennzeichneten
Messungen ausgewdhlt.

Die Ergebnisse der Rechnungen sind fiir einen Brennstoff mit

0.8" FY%.2)91,975 i1
Abb.11 dargestellt., Das Bild zeigt die radialen Plutonium-

profile, die sich durch Thermodiffusion ergeben, zusammen

einer Ausgangszusammensetzung von (U

mit der Temperaturverteilung fiir die 3 Stableistungen 400, 450
und 500 W/cm. AuBer den Plutoniumprofilen fiir 1% und 9% Abbrand
enthalten die Diagramme die Temperaturverteilungen ebenfalls
fiir 1% und 9% Abbrand. Die gestrichelten Kurven 2zeigen die
Temperaturverteilung wie sie sich nach 9% Abbrand einstellen
wirde, wenn kein Plutoniumtransport vorhanden wdre. Der unver-
hdltnismdBig starke Entmischungseffekt nach 1% Abbrand ist

auf die hbheren Temperaturen, die in der ersten Abbrandphase

geherrscht haben, zurilickzufithren. Wie in Kap.2 ausgefiihrt, miissen

wegen des schlechteren Widrmelibergangs zwischen Hiille und Brenn-
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stoff in der Anfangsphase der Bestrahlung hdhere Temperaturen
auftreten. Es kann, wie hier geschehen, angenommen werden, daB
sich die Wdrmelilbergangsverhdltnisse ab 1% Abbrand stabilisieren.
Deshalb wurde hier zum Vergleich nicht die Ausgangstemperatur-

verteilung, sondern die Verteilung nach 1% Abbrand eingetragen.

Betrachten wir nur die ErhShung der Plutoniumkonzentration am
Zentralkanal, ergibt sich die in Abb.1? oben gezeigte Abhdngig-
keit vom Abbrand. Auch hier spiegelt der steile Anstieg der Kon-
zentrationen in der Anfangsphase des Abbrandes den anfinglich
schlechten Wirmelibergang wieder. Zwischen 1,5 und 4% Abbrand

ist nur ein geringer Beitrag vorhanden, da hier die fiir die
Thermodiffusion interessante innere Zone des Brennstabes gerade
einen St8chiometriszbereich (0/(U+Pu) =1,98, Vpu=3'8) durchliduft,
in dem der Diffusionskoeffizient des Plutoniums ein Minimum

hat (vergl. Abb.7 und 9). Die Abb.12 unten zeigt die mit der
Konzentrations~Verschiebung durch Thermodiffusion verbundene
Erhdhung der Zentraltemperatur, die bei hohen Stableistungen

mit der Erh6hung der Temperatur durch Verdampfungs-Kondensations-
Transport (Kap.4) vergleichbar ist.

6. Diskussion

Die Ergebnisse der referierten Nachbestrahlungs—-Untersuchungen
zeigen, daB von den Brennstoffspezifikationen die StSchiometrie
den groBten EinfluB auf die Entmischungsvorgdnge hat. Dieser
EinfluB8 wird besonders iiber die Verdampfungs-Kondensations-
Vorgédnge ausgeilibt, da die Dampfzusammensetzung stark von der
Stdchiometrie abhdngt. Benutzt man st8chiometrischen Brenn-
stoff, muBR mit Plutoniumanreicherungen von maximal 170%, be-
zogen auf die mittlere Konzentration, gerechnet werden. Solche
Anreicherungen erhShen die Zentraltemperatur um etwa 150°¢C.
Die Anreicherung bzw. Temperaturerhhung wird hauptsdchlich

in der anfidnglichen Restrukturierungsphase der Bestrahlung
eingestellt. Geringer ist der EinfluB der Stdchiometrie auf
die Thermodiffusionseffekte, da die StbSchiometrieverschiebung



wdhrend des Abbrandes daflr sorgt, daBR die Kationenbeweglichkeit
nur flir einen Teil der Bestrahlungszeit sehr niedrig ist. Das
Minimum der Beweglichkeit liegt in einem Brennstoff mit 15 Molg
Plutoniumoxid bei einem O/M-Verh&ltnis von 1,985 /15/,was einer

Plutoniumvalenz von 3,8 entspricht.

Die Stableistung beeinfluBft die Entmischung durch Verdampfungs-
Kondensationsvorgdnge bei normalen Stableistungen nicht, erst
bei hohen Stableistungen von ca. 500 W/cm kann mit steigendem
Abbrand ein Abbau der in der Restrukturierungsphase aufgebauten
Plutoniumanreicherung erfolgen. Dieser Abbau ist ein diffusions-
kontrollierter Vorgang, der aufhdrt, wenn der durch die Uber-
fihrungswdrme der Thermodiffusion bestimmte Gradient in der
Plutoniumkonzentration eingestellt ist. Einen entscheidenden
EinfluB hat die Stableistung auf die Entmischung durch Thermo-
diffusion, da nur bei entsprechend hohen Temperaturen (Zen-
traltemperaturen iber 2100°C) die Beweglichkeit der Uran- und
Plutoniumionen in der inneren Brennstabzone groB genug ist, um
wdhrend des Aufenthalts im Reaktor deutliche Effekte hervorzu-
rufen. Bei Stableistungen von 450 W/cm (Zentraltemperatur
2150°C) betragen die TemperaturerhBhungen aufgrund der Ent-
mischung nur 50°C und erst bei 500 W/cm (Zentraltemperatur

2300°C) wird eine Temperaturerh8hung von etwa 100°C erreicht.

Betrachten wir den zeitlichen Ablauf der Entmischungsvorginge,
bzw. ihre Abhidngigkeit vom Abbrand, so stellen wir fest, daB
eine wesentliche Abhdngigkeit vom Abbrand nur bei dem Thermo-
diffusionstransport vorhanden ist. Die Entmischung durch Ver-
dampfung und Kondensation beschrédnkt sich hauptsdchlich auf
die Restrukturierungsphase, mit nur geringen Beitrdgen in der
librigen Bestrahlungszeit. Eindeutige Abh&dngigkeiten von der

Brennstoffdichte konnten nicht gefunden werden.

Im Gegensatz zur Thermodiffusion beschrénken wir uns im Falle

der Entmischung durch Verdampfung und Kondensation im Temperatur-
gradienten auf die Betrachtung der in Nachbestrahlungsunter-
suchungen beobachteten Effekte. Wir meinen, daB die bisher er-

stellten Modelle zur Berechnung der Effekte dieses Entmischungs-~



prozesses eines weiteren Ausbaus bedlirfen, da bisher in keinem
Modell die diffusionskontrollierte Konzentrationsverteilung an
der verdampfenden Oberfldche beridcksichtigt wurde. Diese Kon-
zentrationsverteilung bestimmt den Dampfstrom der bevorzugt
verdampfenden Brennstoffkomponente. Sie variiert mit der Tem-
peratur, dem Diffusionskoeffizienten und dem O/ (U+Pu)-Verhiltnis.
Bei Beginn der Wanderung einer Pore oder des Auffiillens eines
Risses dndert sich diese Verteilung schnell, bis ein quasi-
stationdrer Zustand erreicht ist /8,24 /. Vier der bisher vor-
geschlagenen Modelle zur Beschreibung der Entmischung durch
Verdampfung und Kondensation gehen davon aus, daf der Ent-
mischungseffekt hauptsdchlich durch Verdampfungsprozesse in
den zum Zentralkanal wandernden Poren und Hohlrdumen hervor-
gerufen wird /27-30/, wdhrend im fiinften Modell der Haupt-
effekt der Entmischung auf Verdampfungsprozesse in radialen

Rissen zurlickgefiihrt wird /31/.

AbschlieBend kann gesagt werden, daBf die wesentlichen Aus-
wirkungen der Entmischungsvorgdnge in Mischoxid-Kernbrenn-
stoffen Temperaturerhthungen am Zentralkanal sind. Diese
Temperaturerh8hungen kdnnen bei stdchiometrischem Brennstoff
150 °C erreichen. Die Temperaturerhdhungen kénnen durch Ver-
wendung von unterstdchiometrischem Brennstoff stark reduziert
werden. Wesentliche Einfliisse auf den Dopplerkoeffizienten
sind bei dem Ausmaf der bisher beobachteten Plutonium-An-

reicherungen nicht zu erwarten.

Wir danken Herrn Dr. Hj. Matzke, Europdisches Institut fiir
Transurane Karlsruhe, fir Diskussionen iber die Diffusion
im unterstdchiometrischen Mischoxid, Herrn W. Breitung fir
Diskussionen uUber Transport durch Verdampfungsvorgdnge und

Herrn R. Huber flir die Anfertigung der Diagramme.



7. Anhang

Die radiale Sauerstoffverteilung im Brennstoff wird aus der Be-
ziehung flir den stationdren Zustand, bei dem der Nettostrom des
Sauerstoffs verschwindet, errechnet. Der Nettostrom verschwindet,
wenn die folgende Beziehung zwischen den Gradienten der Kon-
zentration und der Temperatur gilt, die der Soret-Beziehung ent-
spricht /10/.

: o
1 grad y v

y grad T RT® (5)

Y = 2-0/(U+Pu)
[viol=17

T = absolute Temperatur /[K/

Q¥= tiberfliihrungswdrme der Sauerstoffleerstellen /[cal/Mol/

R = allgemeine Gaskonstante /cal/Mol<K/ .

]

Konzentration der Sauerstoffkerstellen

FFiir die numerische Rechnung wird der Brennstofiquerschnitt in
ca.20 Ringzonen aufgeteilt. Man beginnt die Rechnung mit dem

y in der peripheren Brennstoffzone und rechnet bis zum Zentral-
kanal. Zugleich wird der zugehdrige y-Mittelwert des gesamten
Brennstoffquerschnitts ermittelt. In den folgenden Rechnungen
variiert man das y am Rande solange bis der geforderte y-Mittel-

wert des Brennstoffquerschnitts erreicht ist.

Wir verwenden hier fir die Berechnung der Sauerstoffverteilung
eine {Uberfiihrungswdrme von -30 kcal/Mol /24/, die in einem
Laborexperiment gefunden wurde. Obwohl die Auswertung einer

in Nachbestrahlungsuntersuchungen gefundenen Sauerstoffver-
teilung /23/ eine Uberfilhrungswdrme von -23 kcal/Mol ergab. /22/
und dieser Wert plausibel erscheint, wird er hier nicht ver-
wendet, da er erst als gesichert gelten kann, wenn weitere
Messungen an Brennstdben vorliegen. Der Unterschied zwischen
den mit den beiden Uberfiihrungswdrmen gerechneten Sauerstoff-

verteilungen ist nur in der N&he des Zentralkanals von Be-



deutung, wo fir Qg = =30 kcal/mol eine stdrkere Absenkung des
O/M-Verhdltnisses auftritt /25/. Das Ergebnis der Rechnung ist

in Abb.7 dargestellt. Das Diagramm zeigt die Sauerstoffverteilung
wie sie sich bei den angegebenen Mittelwerten der Pu-Valenzen

im Querschnitt einstellt. Die Abbrandwerte in At.%, nach denen
sich diese Sauerstoffverteilungen einstellen, sind aus der

Abb.8 entnommen.

Die Stdchiometrieverschiebung mit dem Abbrand, d4.h. die Anderung
des y-Mittelwertes des Brennstoffquerschnitts, wird aus einer
Sauerstoffbilanz errechnet. Die Bilanz enthidlt den Sauerstoff
der

a) durch Spaltung von Uran bzw. Plutonium freigesetzt wird,
b) bei der Konversion von Uran zu Plutonium, das je nach 0/M-
Verhdltnis weniger Sauerstoff bindet, freigesetzt wird,

c¢) durch Spaltprodukte gebunden wird.

Wenn wir anstelle von y die Plutoniumvalenz VPu verwenden, die

eine allgemeinere Aussage erlaubt,lautet die Bilanzgleichung

/24/:

0 - , U P
. - VpuXpy * 4B~y = IS (fyy, + £p,¥))/200] )
Pu
Xpy * b(a fPu)
Vgu = Mittelwert der Pu-Valenz im Brennstoffquerschnitt zu

Beginn der Bestrahlung
= Abbrand in Atombruch
= Konversionsverhdltnis, Zahl der durch Konversion erzeugten
Plutoniumatome dividiert durch die Zahl aller Spaltungen
fU,fPu=Anzahl der Spaltungen von U bzw. Pu dividiert durch die
Zahl aller Spaltungen
ygFPu= Zahl der Atome des k—-ten Spaltprodukts bezogen auf 100
Spaltungen von U bzw. Pu nach etwa einem halben Jahr
Zerfallszeit. Es sind nur solche Spaltprodukte einzu-
setzen, deren Sauerstoffpotential niedriger als das des
Brennstoffs ist.

Sy = O/M-Verhdltnis des k-ten Spaltproduktoxids.



Als Ergebnis der Reéhnungen sind in Abb. 8 die Mittelwerte der
Plutoniumvalenzen eingetragen, die sich im Brennstabquerschnitt
des unterstdchiometrischen Mischoxids als Funktion des Abbrands
einstellen. Man beachte den erheblichen Unterschied im Oxidations-
verhalten des Brennstoffs bei Verwendung von angereichertem
anstelle von Natururan. Bei angereichertem Uran im Mischoxid
bleibt das Sauerstoffpotential viel niedriger.
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Die FluBSgleichung fiir die Thermodiffusion der Plutoniumionen

im Kationenteilgitter des Uran-Plutonium-Mischoxids lautet /10/:

*
J = =N D (grad X + X X EHEE grad T) (7)
Pu UPu Pu U"Pu pmq2
qu = NettofluB der Plutoniumionen,
N = Gesamtzahl der Atome pro Einheitsvolumen [bm—%],
DUPu = XPuDU + XUDPu = chemischer Interdiffusionskoeffizient
[cm2/sec],
XPu’XU = Molenbruch des Plutonium- bzw. Uranoxids im Mischoxid
Dpu u .
3 = e * A% A% ; s -
Qpu 5 by 5 5 =~ %y Q- effektive Uberfiihrungs
UPu, UPu
wdrme /cal/Mol/
R = allgemeine Gaskonstante /fcal/Mol [/
T = absolute Temperatur /K/

Neben der FluBgleichung (7) bendtigen wir zur Berechnung der

Pu-Konzentrationsverteilung die Kontinuitdtsbeziehung:
div J,  + axpu/at = 0, (8)

die uns die zeitliche Anderung des Molenbruchs XPu(r,t) liefert.
Wir beginnen die numerische Rechnung bei t=0 mit einheitlicher
Konzentrationsverteilung des Plutoniums und bestimmen XPu(r,t)

nach einer vorgegebenen Zeit t durch Ausfilihrung einer Folge



von definierten kleinen Zeitschritten. Die Konzentration
XPu(r,t + dt) nach einem solchen Zeitschritt ergibt sich aus
dem zeitlich vorhergehenden Wert XPu(r,t) durch

BXPu(r,t)
XPu(r,t + dt) = XPu(r,t) + ——-ét—- (9)
und wir erhalten mit Gl. (8)
XPu(r,t + dt) = XPu(r,t) - div JPudt, (10)

womit die zeitliche Anderung des radialen Konzentrationsprofils

des Plutoniums errechnet wird.

Fir die Durchfihrung der Rechnungen bendtigen wir nun noch den
Diffusionskoeffizienten, der nicht nur als Funktion der Tempera-
tur sondern auch in Abh&ngigkeit von der Stdchiometrie bekannt
sein sollte, da, wie in Abb.7 gezeigt, die St8chiometrie im
Brennstoffquerschnitt variiert. Wir gehen dabei von neueren
Untersuchungen iber die Sﬁéchiometrie—Abhéngigkeit des Diffusions-
koeffizienten vonPlutonium im unterstdchiometrischen Mischoxid

aus /15/. Der Diffusionskoeffizient von Plutoniumionen in
(UO.BPuO.2)02—y variiert danach bei 1600°C mit dem 0/M-Verhdltnis

im Bereich von 0/M=1,96 bis 0/M=2,0 zwischen 7,6-10-'14 und
4,5-1(5'15 cm?/sec.

Da flr diese Diffusionskoeffizienten keine Aktivierungsenergien
angegeben werden, miissen Annahmen iiber die Temperaturabhdngigkeit
gemacht werden. Flir diesen Zweck scheint es verniinftig.den
preexponentiellen Faktor liber den ganzen St8chiometriebereich
konstant zu halten und die Aktivierungsenergie entsprechend der
Anderung des Diffusionskoeffizienten mit der Valenz des Plu-
toniums zu variieren. Benutzen wir den preexponentiellen

Faktor

D, = 0,5 cmz/sec; (11)
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der flir die Diffusion von Uran in UO2 als gesichert gelten kann
/15/, erhalten wir die in Abb.9 durch die gestrichelten Linien
dargestellte Abhidngigkeit der Diffusionskoeffizienten des Plu-
toniums von der Temperatur. Der allgemeine Ausdruck des von

uns fir die Rechnung verwendeten Diffusionskoeffizienten lautet

Dp, = 0,5 exp(—Q(VPu)/RT) (12)

worin Q(Vp,) die in Abb,10 dargestellte Abhdncigkeit von der Tempera-
tur hat. Es soll hier noch ausdrlicklich betont werden, daB Q(VPu)
nicht gemessen wurde. Q(Vpu) wurde aus den oben genannten MefB-

werten /15/ mit Hilfe der groben Vereinfachung bestimmt, daf

nur die Aktivierungsenergie fiir die Variation des Diffusions-
koeffizienten mit der Plutonium-Valenz verantwortlich

ist.

Wir setzen den durch Gl. (12) bestimmten chemischen Diffusions-

koeffizienten DPu flir den in Gl. (7) verlangten chemischen

Interdiffusionskoeffizienten DUPu ein und machen damit eine

weitere Vereinfachung. Der Fehler, der damit begangen wird,
ist im stdchiometrischen Mischoxid vernachldssig_bar, da

sich DU und DPu nicht stark unterschédden und XU=4XPu ist.
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Tabelle 1.:

Daten der betrachteten Brennstibe

Stab Stab-Identif., Reaktor | Stabl. | Abbr. Anfangs- | Brennst.
Nr /Ref./ [W/cm/ | /At. %/ Brennst- ¢
' Dichte /mm/
/% TD/
1 /1/| EBRIT seot) | 2,7 83,3 6,4
2 | ANL 007,Mitte /2/| EBRII 512 4,7 79,0 6,4
3 |ANL 012,Mitte /2/| EBRII 525 2,9 81,1 6,3
4 |NUMEC C-6,0ben /2/| EBRII 338 7,9 91,2 ,
5 |NUMEC C-6,Mitte /2/| EBRII 446 10,5 91,3 ,
6 | NUMEC C-6, unten /2/| EBRII 361 8,4 91,3 ’
7 |NUMEC C-11,o0ben /2/| EBRII 364 8,7 90,6 5,
8 |NUMEC C-11,Mitte /2/| EBRII 456 10,8 89,0 5,
9 |NUMEC C-11,unten /2/| EBRII 367 8,7 89,0 5,
10 |{NUMEC C-15,0ben /2/|EBRII 341 8,5 85,0 5,
11 |NUMEC C-15,Mitte /2/| EBRII 420 10,5 83,9 ,
12 |NUMEC C-15,unten /2/| EBRII 341 8,5 83,9 ,
13 |F2C-8A /3/| EBRII 455 , ,
14 |F2C-11B /3/| EBRII 365 , ,
15 |B /4/| RAPSODIE| 515 1,3 94 ,
16 |s 11 /4718 3| 450 0,66 93 ,
17 |s 23 /4/EL 3P| 525 0,66 96,5 ,
18 |5 24 /4/1BL 3P| 450 0,66 82 ,
19 |AU-34-505 /5/| RAPSODIE| 439 , 85 ,
20 |AU-31-532 A /5/| RAPSODIE| 425 , 85 ;1
21 |BU-18-485 A /5/ | RAPSODIE| 443 6,9 85 .1
22 {C 19 /6/ 370 9,9 82,9-83,4
23 (A 4 /6/ 400 9,4 83,2-85,1
*)

+)
+4)

Werte aus den vorhandenen Daten von uns bestimmt;

Maximalwert

thermischer FluB



‘Stab | Zentral- {Anfangs- Anfangs-| Anfangs- Max. -] angegebene
Nr. | kanal _Pu_ O/ (U+Pu)| Pu-Valenz | Pu-Konz.- | Zentral-
¢ U+Pu ErhShun Temperatur
[/ % /ec/
1 1,9 0,20 2,00 4,0 40 2600%)
2 2,3 0,20 1,98 3,8 48 1 2210
3 2,0 0,20 1,98 3,8 35 2280
4 0,9 0,20 1,984 3,84 24 1710
5 1,9 0,20 1,980 3,80 24 1810
6 0,9 0,20 1,980 3,80 21 1750
7 1,2 0,20 2,000 4,00 46 1800
8 1,7 0,20 2,000 4,00 47 1970
9 1,0 0,20 2,000 4,00 46 1830
10 1,4 0,20 1,998 3,98 65 1760
11 1,9 0,20 1,993 3,93 48 1910
12 1,1 0,20 1,993 3,93 46 1830
13 0,7 0,20 2,0 4,0 25%
14 0,4 0,20 2,0 4,0 33%
15 1,3 0,24 1,97 3,75 17% 2500
16 0,6 0,20 2,00 4,0 55%
17 0,9 0,20 2,00 4,0 30%
18 1,9 0,20 1,90 3,0 -25%
19 1,7 0,28 1,99 3,93 45% 2100%
20 1,7 0,28 1,98 3,86 55% 2100%
21 1,6 0,28 1,965 3,75 25% 2200%
22 0,20 1,940-1,966 |3,40-3,66 - 4
23 0,20 1,956-1,961 [3,56-3,61 -2




Tabelle 2.:

Erhdhung der Konzentration des Plutoniums und der Tem-
peratur am Zentralkanal in den Brennstdben mit dem gr&Bten
und kleinsten Entmischungseffekten einer jeden Gruppe

von Abb. 2 und 3
Abb. Stab Stab- |Abbr. Anfangs- Anfangs- Max. Pu- Erh6hung
Nr. Nr. Leist. | /At.%/| Pu-Valenz | Brennst.- Konzentr.| der Zen-
/W/cm/ Dichte Erhdhung traltemp.
[3TD/ /%7 /ec/
2 oben| 10 341 ' 5 3,98 85 65 130
2 oben 7 364 .7 4,00 90,6 46 45
2mitte| 20 425 6,6 3,86 85 55 100
2mitte 19 439 6,8 3,93 85 45 90
2mitte 8 456 10,8 4,00 89 47 60
2unten| 17 525 0,66 ’ 96,5 30 40
2unten 1 560 6,4 4,0 83,3 40 40
3 oben 4 338 7,9 3,84 91,2 24 20
3mitte| 21 443 6,9 3,75 85 25 40
Jmitte| 18 450 0,66 3,0 82 -25 -60
3unten| 15 515 1, 3,75 94 17 55
3unten 525 2, 3,8 81,1 35 90
- 22 370 .9 3,40~-3,66 82,9-83,4 - 0]
- 23 400 4 3,56-3,61 83,2-85,1 -2 0
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Abb.1 Radialer Pu - Transport in Mischoxidbrennstdben
(siehe Tabelle I,Zahlen entspr. Stabnummern)
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Abb.2 Pu-Konzentrationsver-
teilung in Brennstidben mit
anfdnglichen Pu-Valenzen
von 3,85 bis 4.

Die Zahlen sind die Brennstabnummern laut Tab.

Abb.3 Pu-Konzentrationsver-
teilung in Brennstdben mit
anfidnglichen Pu~Valenzen
kleiner als 3,85.

1 und Tab. 2.

AT gibt die errechnete Zentraltemperaturerhthung fiir den
kleinsten und grdBten Entmischungseffekt der betreffenden

Stableistungsgruppe (<400,

400-500 und >500) wieder.

Die Berechnung von AT wurde flir U-Pu-Mischoxide mit nicht
angereichertem Uran durchgefiihrt.
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Abb.4 Relative Pu-Konzentration am Zentralkanal als Funktion
der anfadnglichen Pu-Valenz in den Brennstdben. Die Zahlen
stellen die Nummern der untersuchten Brennst8be laut Tab. 1
dar.
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Abb.5 Zentraltemperatur als Funktion der relativen Pu-
. . 238 239

Konzentration am Zentralkanal fir (UO,8’ PuO,Z)Oz-y’

errechnet aus den in Abb.2 und 3 gezeigten Ergebnissen

der Nachbestrahlungsuntersuchungen.
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Abb.6 Erhdhung der Zentraltemperatur als Funktion der an-
fdnglichen mittleren Pu-Valenz in (0238, Pu239)0 , er-
0,8 0,2 z-y
rechnet aus den Entmischungseffekten, die in Nachbestrah-
lungsuntersuchungen beobachtet wurden. Die Zahlen geben

die Nummern der untersuchten Brennstdbe in Tab. 1 und 2

wieder.
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Pu 2)0

2-y" wenn man von einem Brennstoff mit einer an-

;, in Klammern fir Cu

Y

fanqllchen Pu-Valenz von 3.75 ausgeht.

Ol72

7 Radiale Variation der Pu-Valenz fiir verschiedene mitt-
Links die zugehdrigen Abbrandwerte in %

(83% anger.),

In Anlehnung an eine Untersuchung des Sauerstofftransports

im Temperaturgradienten /26/ wurde angenommen, daB eine

Reduktion des Mischoxids bis zu einer Pu-Valenz von 3.15

moéglich ist.
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Abb. 8 Mittlere Pu—~Valenzen als Funktion des Abbrands filr
verschiedene Mischoxid-Brennstoffe mit einer anfédnglichen

Pu-Valenz von 3,75, berechnet mit Gl. (6) fiir den RAPSODIE-

Reaktor.
1: Brennstab mit (UO,8 Pu0’2)01’975, fU = 0,13, fPu = 0,87,
a = 0,33.

2: Brennstab mit (UO,72 Pu0'28)01,975, fU = 0,09, fPu = 0,9

a =0,22
, 83%235
3: Brennstab mit (UO,8 PuO’2)01'975, fU = 0,74, fPu = 0,26,
a= 0,017.
. , 83%235 _ _
4: Brennstab mit (UO,72 Pu0'28)01,965, fU = 0,67, fPu = 0,33,

a= 0,014.




Abb.9 Pu-Diffusion in UO2 und (U, Pu)OZiy'
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Die gestrichelten

Linien geben die in den Rechnungen verwendete Temperaturab-

hidngigkeit der Pu-Diffusion fiir die 3 von Matzke /15/ in un-

terstbchiometrischem Mischoxid bei 16000C bestimmten Dif-

fusionskoeffizienten wieder.
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Abb.10 Variation von Q mit der Pu-Valenz, Q(VPu), in unter-
stOchiometrischem Mischoxid, wie sie flir unsere Rechnungen
angenommen wurde. Die Q(qu)—Werte wurden aus Messungen

von Matzke /15/ bei 1600°C ermittelt, indem D,=0,5 cm2/sec
als konstant angenommen und die Stdchiometrieabhdngigkeit

von DPu durch Variation von Q(qu) dargestellt wurde.
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Abb.11 Errechneter radialer Pu-Transport durch Thermodif-

fusion nach 1% und 9% Abbrand mit den entsprechenden Tem-

peraturverteilungen flir Stableistungen von 400,

450 und

500 W/cm. Gestrichelte Kurven =Temperaturverteilungen bei

9% Abbrand ohne Pu-Entmischung.
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Abb.12 ErhShung der Konzentration und der Temperatur am
Zentralkanal durch Thermodiffusion als Funktion des Abbran-
des flir verschiedene Stableistungen, Ausgangsbrennstoff

Pu

(Uo, 8 Fup,2)01,975.





